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【は じめに】
本研究で試料 として用いたRコ ン ドライ トは、太陽系早期 の情報 を保持 しているとされ
ているコン ドライ ト質阻石(以 下、コン ドライ トと略称す る)の一つである。Rコ ン ドライ
トの鉱物学的 ・化学的組成は他 のコン ドライ トグループである普通コン ドライ トと類似 し
ている[1]。当研究室の先行研 究において、全岩Rコ ン ドライ ト中の希土類元素(REEs)及
びTh,Uの 存在度が決定 され たが、その存在度 も普通 コン ドライ トと類似 して、始原的な
値であった[2】。 しか しなが ら、Rコ ン ドライ トには普通 コン ドライ トと異なる点があり、例
えば、Rコン ドライ トの酸化還元状態 は普通 コン ドライ トに比べて酸化的で、それは酸化的
なコン ドライ トである炭素質 コン ドライ トに非常に近い[3】。
い くつかの コン ドライ トグループにおいてREEs及びTh,Uの濃縮相が明 らかに されて
お り、普通 コン ドライ トでのそれ らの濃縮相はCa一リン酸塩鉱物である[4,5]。鉱物学的 ・化
学的組成が普通 コン ドライ トと類似 しているRコ ン ドライ トでは、それ ら元素の濃縮相が
普通 コン ドライ トと同様にCa一リン酸塩鉱物であると推測 され るが、未 だ明 らかになってい
ない。本研究では、Rコン ドライ ト中のREEs及びTh,Uの鉱物相 問の分布 を明 らかに し、
それを基にRコ ン ドライ ト母天体での変成作用について考察 した。
【実験操作】
15個の全岩Rコ ン ドライ トの粉末状試料(約100mg)を超音波浴槽 中で1mLの1M
HNO3に浸 して5分 間撹拝 し、第一溶 出相 を得 た。その後、その酸残渣を3mLの5MHNO3
で1時 間撹拝、 この操作を3回 繰 り返 し、第二溶出相を得た。最終的に、その酸残渣 を酸
分解 し、計3っ の相を得た。先行研究での分析方法[6]に倣い、その3つ の相の主要 ・微量元
素の存在度 をICP-AESを用いて、REEs及びTh,Uの存在度 をICP-MSを用いて決定 した。
【結果 ・考察】
得 られたICP-AESのデー タと普通 コン ドライ ト構成鉱物 の酸 に対す る溶解性[7・8,9】か ら
判断す ると、第一溶出相で得 られたCaとP、REEs及びTh,Uの存在度 はCa一リン酸塩鉱
物の元素組成 を反 映 してい ると考 えられ る。第一溶出相 に得 られたそれ らの元素の存在度
が全てCa一リン酸塩鉱物 によるもの と仮定 し、Rコ ン ドライ トのCa一リン酸塩鉱物 中の
REEs及びTh,uの存在度 を計算 した。その結果、(i)CIコン ドライ トで規格化 されたその
REEs及びTh,Uの存在度パ ター ンは、普通 コン ドライ トのCa一リン酸塩鉱物に見 られ るパ
ターンと同様 に負 のEu異 常をもつ右下が りのパター ンを示 し、(ii)軽希土類元素(LREEs)
の相対存在度は約200-600で変成度 に関わらず変動 してお り、(iii)その存在度は普通コン ド
ライ トでの存在度[10】よりも高い値 を示 した。 このCa一リン酸塩鉱物 中のREEsの高い存在
度は、Rコ ン ドライ ト中のREEsは多段階で分配 されたこと、またはRコ ン ドライ ト中の
REEsの分配係数 は普通 コン ドライ トとは異なることが原因 と考 えられる。また、負のEu
異常の程度は普通 コン ドライ トでのEu異 常の程度よ りも小 さかった。この ことは、Rコ ン
ドライ ト母天体上での変成作用が酸化的環境下で起 こったことを示唆す る。
Rコ ン ドライ ト酸残渣 中のREEs存在度パ ター ンは普通 コン ドライ トでのパターンと同
様 に正のEu異 常をもっ右上が りのパターンを示す。普通コン ドライ ト酸残渣 中では変成度
が高 くなるにつれてEuを除 くREEs存在度は減少 し、Eu異常の程度は大 きくなるとい う、
変成度 との問の相関が見 られている[11]。しかし、Rコ ン ドライ トでは変成度の違いによら
ず重希土類元素(HREEs)の存在度 は一定であ り、Eu異 常の程度 と変成度 との問にも相
関は見 られなかった。また、中希土類元素(MREEs)やHREEsの存在度が岩石学的タイ
プによらず全岩での存在度 より高い こと、Eu異常の程度が普通 コン ドライ トでの大きさと
比べて小 さい ことなども確認 された。 これ らは、明 らかにRコ ン ドライ ト中のMREEsと
HREEsの分布は普通 コン ドライ トとは異なることを示す。
第二溶出相で得 られたREEs存在度パ ター ンはMREEsに乏 しく、LREEsとHREEsに
富む ようなV字 型を していたが、ICP-AESのデータと普通コン ドライ ト中のREEsの分布
[5]から判断する と、このV字 型は第一溶出相に溶出 し切 らなかったCa一リン酸塩鉱物の溶 け
残 りと、 この第二溶出相へ溶 け出 して しまった酸残渣の成分 の混合 によ り得 られた と推測
され る。 しか し、この混合モデル では第二溶 出相 中のLREEsの 組成 は説明で きるが、
HREEsに富んだ組成を説 明 しきれない。このことか ら、Rコ ン ドライ ト中には普通コン ド
ライ ト中では確認 されていない、酸に可溶で、LREEsよりもHREEsに富む鉱物の存在 が
示唆 される。また、第二溶出相中のTh,Uの 存在度も混合モデルか ら予期 される値 よりも
高 く、特にThは 第二溶 出相 中の どの元素 とも相関を示 さないことか ら、ThはCa一リン酸
塩鉱物以外の鉱物中や結晶粒界な どに、複雑に分布 してい ることが考えられ る。
本研究によ り、Rコ ン ドライ ト中のLREEsは普通 コン ドライ トと同様 に主にCa一リン酸
塩鉱物 に分布 されているが、MREEsやHREEs,Th,Uの鉱物相間の分布は普通コン ドライ
ト中での分布 とは全 く異なるもの と結論づ けられる。そ して、Rコ ン ドライ ト中のREEs
の分配過程は普通 コン ドライ トとは異 なっていること、また、Rコン ドライ ト母天体上での
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宇宙か ら地球へ飛来 して くる地球外物質である"阻 石"は 、太陽系初期の出来事 を探 る
情報源 として広 く分析が行われ てきた。阻石 には様 々な種類が存在 し、それ らは様 々な観
点か ら分類 され る。
1.1.1.始原性 に基づ く阻石の分類
阻石は大き く2つ の観点か ら分類す ることができる。1つ は阻石を構成す る金属鉄 とケ
イ酸塩 の相対存在度 に着 目す る分類 であ り、金属鉄 の多い順に、鉄阻石、石鉄限石、石質
限石に分け られ る。 も う1つ は火成活動な どによる物質の分化過程 を経ているか、すなわ
ち始原的か どうかで分類す る。 この分類では、石質阻石 は始原的な コン ドリュール を含む
コン ドライ ト質阻石(以 下、 コン ドライ トと略称す る)と コン ドリュールを含まない分化
したエ コン ドライ ト質阻石(以 下、エ コン ドライ トと略称す る)の2つ のグループに分か
れ る。 また、鉄阻石 と石鉄阻石 はエ コン ドライ トと同様 に分化阻石 に分類 され る。 コン ド
リュール とは、ケイ酸塩鉱物が宇宙空間で急冷 され ることで形成 された直径が1-2mmの
球状の物質である。 コン ドライ トは このコン ドリュール が含 まれていことか らその名 がつ
け られ、基本的にはコン ドリュール 、鉄一ニ ッケルか らなる金属鉄、難揮発性元素か らな
る包有物、マ トリックス(基 質)で 構成 されている。 これ ら分類 された コン ドライ トやエ
コン ドライ ト、鉄 阻石、石鉄 阻石 は化学的 ・岩石学的観点か ら、さらに細か く分類 され る。
1.1.2.岩石学的分類
コン ドライ トは岩石学的特徴の違いを用いて細か く分類 され る。VanSchmusandWood
(1967)によって提案 された分類 は、コン ドライ トを岩石学的にタイプ1か らタイプ6に 分
ける。 この分類ではタイプ3か らタイプ6に かけてコン ドライ トは熱変成作用を受けて,
非平衡状態か ら平衡状態へ進む。そのため、タイプ3の コン ドライ トは非平衡 コン ドライ
ト、タイプ4か らタイプ6で は平衡 コン ドライ トと呼ばれる。 タイプ3か らタイプ1に か
けては水質変成の度合いが大 きくなる。 したがって、タイプ3が 最 も二次的な変成を受け
ていない限石 とされ る。 タイプ3か らタイプ6の 熱変成 では、構成鉱物相へ元素が より均
一 に分布 され、鉱物の粒形が しっか りとし、粒界が明確 になる。 また、 タイプ3で はコン
ドリュールの形状をはっき りと確認 できるが、熱変成作用が大き くなるにつれて、コン ド
リュールが変成 してその確認 が困難 となる。 このよ うな小天体における熱変成作用 は、短
寿命放射性核種である26Alや60Feなどの壊変で生 じた熱 による加熱で行われた とされてい
る。 タイプ6以 上の熱変成 を受 けたタイプ7コ ン ドライ トの存在 も報告 されているが、そ
れ らは壊変熱ではなく、衝突溶融などによる加熱で形成 された可能性 も示唆 され、タイプ7
コン ドライ トの議論は帰結 していない。
1.1.3.化学 的分類
コ ン ドライ トは岩 石 学 的観 点 の他 に、化 学 的観 点 に よって も分 類 され 、炭 素 質 コ ン ドラ
イ ト、普通 コン ドライ ト、 エ ンス タタイ トコ ン ドライ ト、Rコ ン ドライ ト、Kコ ン ドライ
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トに大 別 され る。 炭 素質 コン ドライ トは さ らに8っ の グル ー プ(CI,CM,CO,CV,CB,CR,
CH,CK)に 分 け る こ とがで き、 そ の 中で も特 にCI(CarbonaceousIvuna-like)コン ドラ
イ トは太 陽光 球 に最 も近い 化 学組 成 を示 す た め、最 も始 原 的 な組 成 を もっ 阻石 と され てい
る。普 通 コ ン ドライ トは回収 され て い る阻石 の約90%を 占めて い る ことか らその名 がっ き、
金 属鉄 と全 て の鉄 の存在 度 に よってH(Highmetal),L(Lowmetal),LL(Lowmetaland
Lowiron)コン ドライ トの3つ に分 け られ る。 同様 にエ ンス タ タイ トコ ン ドライ トもEH
とELコ ン ドライ トの2つ の グル ープ が あ る。ま た、阻石研 究 が発 展す るにつれ て 、これ ら
3つ の コン ドライ トに は分類 す るこ とが で きなか った コン ドライ トが発 見 され、それ らがR
(Rumuruti-1ike)コン ドライ トとK(Kakangari-like)コン ドライ トで あ る。 これ らの コ
ン ドライ トの発 見数 は他 の コ ン ドライ トに比 べ て少 な いた め 、そ れ らの研 究 も発 展途 上 で
あ る。 一般 に、 阻石 を分類 す る ときは上 述 の化 学 的分類 と岩 石 学 的分 類 を組 み合 わせ て行
い、例 えば研 究 例 の多いAllende阻石 はCVの 炭素 質 コン ドライ トで あ り、 タイ プ3で あ
る こ とか ら、CV3と 表 記 され る。
分 化 した 阻石 に は上述 した通 り、 エ コ ン ドライ ト、石鉄 阻石 、鉄 阻石 が あ り、 コン ドラ
イ トと同様 に よ り細 か い分 類 が あ る。 ほ とん どの 阻石 は小 惑 星 か ら地球 に飛 来 して きた と
考 え られ て い るが 、 中に はエ コン ドライ トに分類 され る火 星 阻石 や.月阻 石 な ど、小 惑 星以
外 を起 源 に もっ 阻石 も存在 す る。 さ らに、岩 石 学 的 にエ コ ン ドライ トの よ うな分化 した よ
うな鉱 物組 織 を もつ に も関わ らず 、 コン ドリュール を有 して い る阻石 や 、 コン ドライ トに
近 い化 学組 成 を もつ限石 が存在 す るた め、 この よ うな阻石 は"や や 始原 的"な 始原 的 エ コ
ン ドライ トとして分 類 され てい る。
1.2.Rコ ン ドライ ト
1.2.1.Rコン ドライ トの特徴
本研 究 対象 で あ るRコ ン ドライ トの1つ 、CarlisleLakes阻石(R3.8)はそ の鉱 物 学 的
特徴 か ら初 め 、BinnsandPooley(1979)1こよっ て高酸化 普 通 コン ドライ トに分類 され た。
その後 、CarlisleLakes限石 と同様 の特 徴 を持 った 限石 がい くつ か報告 され 、落 下 限石(落
下 した こ とが 目撃 ・確認 され てい る阻石)で あ るRumuruti阻石(R3.8-6;落下年 代:1934
年)が それ ら と同様 の特徴 を持 ってい るこ とか ら(SchulzeandOtto,1993;Schulzeθtal.,
1994)、新 しい コン ドライ トグルー フoとしてRコ ン ドライ トが認 め られ た。 この よ うに、R
コ ン ドライ トは初 め、 普通 コ ン ドライ トに分 類 され るほ ど、鉱 物 学 的 には普 通 コン ドライ
トと類 似 して お り、Rコン ドライ トは普 通 コン ドライ トと同様 に主 にケイ 酸塩鉱 物 、硫化 物 、
酸 化物 、 リン酸塩 鉱 物 か ら構 成 され てい る。 また 、Kallemeynetal.,(1996)は、化学 分析
に よってRコ ン ドライ ト中の難揮 発性 親石 元 素や 中揮発 性 元素 の含 有量 も普 通 コン ドライ
トと類 似 して い る と報告 した。 この こ とか ら、化学 的 に もRコ ン ドライ トと普通 コン ドラ
イ トは類似 してい ると言 える。しか しなが ら、Rコ ン ドライ トには普 通 コ ン ドライ トと異 な
る点 が ある。例 えば 、Rコ ン ドライ トの揮発 性 元素 の含 有量 は普 通 コ ン ドライ トに比べ て高
く、Rコ ン ドライ トの酸 化還 元状 態 は普通 コ ン ドライ トに比べ て酸化 的 で 、酸 化 的な炭 素質
コ ン ドライ トに近 い。 その た め、Rコ ン ドライ ト中 には金属 鉄 は ほ とん ど含 まれ てい ない。
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また 、Rコ ン ドライ トの全岩 △170値は他 の どの コン ドライ トの値 に比 べ て も高い。Rコ ン
ドライ トはマ トリックス を多 く含 み(約50vol.%)、酸化 状態 が近 い炭 素 質 コ ン ドライ トに
多 く含 まれ て い る ことが多 いCaとAlに 富む包 有物 で あるCAIs(Calcium-aluminum-rich
inclusion)の含 有量 は非 常 に少 ない(Kallmeynetal,1996;BrearleyandJones,1998;
Bischoffetal,2011)。多 くのRコ ン ドライ トは変 成作 用 を経験 してお り(変 成度>3.6)、
角礫 化 を受 けてい る(Bischoff,2000)。
1.2.2.Rコン ドライ ト構 成鉱 物
上 述 の通 り、Rコ ン ドライ トはケ イ酸塩 鉱物 で あ る撤 概石 、輝 石 、長石 と硫 化 物 、酸化
物 、 リン酸塩 鉱物 か ら成 って お り、金属 鉄 を含 む こ とはほ とん どない。 ここで は、Rコ ン ド
ライ ト構成鉱 物 の一 般 的な鉱 物 の説 明 とともにRコ ン ドライ ト中での特徴 を挙 げて い く。
こ こで取 り上 げ る鉱 物や 特徴 は典 型 的 なRコ ン ドライ トの もの であ り、い くつ か のRコ ン
ドライ トで は こ こで取 り上 げ る以外 の含 水鉱 物や 金 属鉄 な どの独 特 な鉱物 を含 有 して い る。
1.2.2.1、凝 艀 万
撒檀 石 は ケイ酸 塩鉱 物 の一種 で、大部 分 が化 学 式(Mg,Fe)2Sio4で表 され る斜 方 晶系 の鉱
物 で あ る。天 然 の撒檀 石 の ほ とん どは、苦 土撒檀 石(Forsterite,記号Fo)Mg2SiO4と鉄 撤
檀 石(Fayalite,記号Fa)Fe2SiO4を端成 分 とす る固溶 体 で あ る。 一般 に、 このFe-Mg撒
概 石 の組成 を表 す の に、端成 分 の苦 土撤 檀 石 と鉄撤檀 石 の割 合 を示すFos3Fai7、ま たはFo83
やFa17を用 い る。 まれ にモ ンチセ リ撒 概i石CaMgSiO4やテ フ ロ石Mn2SiO4を産す る。
Rコ ン ドライ トは撒横i石に 富む 阻石 で あ り、約60-80wt.%(e.g.,Kallemeyneetal,
1996)の高 い鉱物 含 有量(モ ー ド比)を もち、普 通 コ ン ドライ トの撒概 石 のモ ー ド比(H:
33-37wt.%,L:45-49wt.%,LL:56-60wt.%;VanSchmus,1969)よりも高い。 平衡Rコ ン
ドライ ト中の典型 的な撒檀 石 の組 成 は約Fa3s-40と非 常 に酸化 的 あ り、非平衡Rコ ン ドライ
トの撒檀 石 の組 成 はFao.5-44.6の範 囲 を とる(Bischoffetal,2011)。
1.2.2.2.te"石
輝 石 はケ イ酸塩鉱 物 の 一種 で 、一般 的 に化 学 式XY(Si,A1)206(XニCa,Na,Fe2+,Zn,Mn,
Mg,Li;YニCr,A1,Fe3+,Mg,Mn,Sc,Ti,V,Fe2+)で表 され る鉱 物 で あ る。結 晶 系 に よ り、
斜 方 晶系 の斜 方輝 石 、単斜 晶系 の単斜 輝石 の2つ に分類 され 、 さ らに上 述 に示す よ うな化
学組 成 に よ り細 か く分類 され る。 一般 に、輝 石 は広 い範 囲の 固溶 体 を形成 す るが 、典型 的
な輝 石 はCa-Mg-Fe輝石 で あ り、 頑火 輝 石(Enstatite,記号En)Mg2Si206、鉄珪 輝 石
(Ferrosilite,記号Fs)Fe2Si206、珪灰 石(Wollastonite,記号Wo)Ca2Si206を端成 分 と
す る固溶体 で あ る。Ca-Mg-Fe輝石 の組成 を表 す の に、En5iFs42Wo7を用 い られ 、、 しば し
ばFs42Wo7やEn51Wo7のよ うに省 略 して表 され る。頑 火輝 石 と鉄珪 輝石 は同 じ斜 方輝 石 で
あ る ことか ら、基本 的 に、斜 方輝 石 はCaに 乏 しく、単斜 輝石 はCaに 富む 。
非 平衡Rコ ン ドライ ト中の輝 石 で は斜 方輝 石 が支 配 的で あ るが、平 衡Rコ ン ドライ ト中
の輝 石 で は ほ とん どが単 斜 輝 石 とな っ て い る。 非 平 衡Rコ ン ドライ ト中 の斜 方 輝 石 は
Fsi-3g.8と広 い範 囲 を有 して い るが、平 衡Rコ ン ドライ ト中の斜 方輝 石 はEn6gFs30と均 一 で
あ る。 単斜輝 石 の組 成 は、 い くつ か の非 平衡Rコ ン ドライ トで はFe3-21Wo20-46と不均 一 だ
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が、多 くのRコ ン ドライ トで は平均約Fsllwo45と平衡 化 して い る(Bischoffetal,2011)。
Rコ ン ドライ ト中の斜 方輝 石 と単斜 輝石 の平均 モー ド比 はそ れぞ れ4.3wt.%と5.8wt.%で
あ る(Kallemeynetal,1996)。普 通 コ ン ドライ ト中の 単斜 輝 石 の平均 モー ド比 は4-5wt.%
で あ り、斜 方輝 石 の平均 モ ー ド比 はHコ ン ドライ トで23-27wt.%、Lコン ドライ トで21-25
wt.%、LLコン ドライ トで14-18wt.%であ る(VanSchmus,1969)。した が って、Rコ ン
ドライ ト中の単斜 輝 石 のモ ー ド比 は普 通 コン ドライ トよ りや や 高 く、斜 方 輝石 のモ ー ド比
は非 常 に低 い。
1.2.2.3..rvff石
斜 長石 は ケイ酸 塩鉱 物 の 中の長石 の一種 で あ り、 固溶 体 の1つ であ る。 長 石 は単斜 晶系
また は三斜 晶 系 に属 し、化 学 式 はXAI(Al,Si)Si208で表 され る。XがKま た はNaの ときは
(K,Na)AISi308であ り、CaやBaの ときは(Ca,Ba)Al2Si208であ る。 多 くの長 石 は カ リ長
石 ま たは正 長石(Orthoclase,記号Or)KAlSi308、曹長 石(Albite,記号Ab)NaAISi308、
灰長 石(Anorthite,記号An)CaAl2Si208の3成分 系 で表 され る。 上述 の撒概 石 や輝石 な
どの 固溶 体 を もつ鉱 物 と異 な り、長 石 はカ リ長石 と灰 長 石 間 では 固溶 体 を もた ない。 そ の
た め、この系 の長 石 は大 き くアル カ リ長 石(Or-Ab)系列 と斜 長石(Ab-An)系列 に分 け ら
れ る。 阻石 中の ほ とん どの長石 が斜 長 石 系列 に属 す る こ とか ら、 阻石 中の長石 は斜長 石 と
単 に括 られ る ことが多 く、本 論文 で もそ の よ うに扱 う。
Rコ ン ドライ ト中の長石 のほ とん どが曹長石 か灰曹長 石(AniO-30)であ るが、灰 長石 に富む
斜長石や カ リ長 石 も存在す る(Bischoffetal.,2011)。Rコン ドライ ト中の斜長 石の平均組成 は
おお よそAnloAb850r5であ る(e.g.,IsaetaZ,2014;BischoffetaZ,2011)。モー ド比 は5.5-13.O
wt.%で平均9.6wt.%であ り(Kallmeynetal,1996)、普通 コン ドライ ト中の斜 長石 のモー ド
比 は9-10wt.%であるため(VanSchmus,1969)、斜 長石 のモ ー ド比はi類似 して い る。
1.224.痂危 物
Rコ ン ドライ ト中の硫 化物 は ほ とん どが磁硫 鉄鉱Fe1-xS(x=〇-0.17)、硫鉄 ニ ッケル 鉱
(Fe,Ni)gS8、黄銅鉱CuFeS2であ る(BischoffetaL,2011;Isaθtal.,2014)。普 通 コン ドラ
イ ト中の ほ とん どの硫化 物 は トロイ リ鉱FeSで あ るた め、含 有 して い る硫 化物 はRコ ン ド
ライ トと普 通 コン ドライ トで異 な る。また 、Rコ ン ドライ ト中の全 ての硫化 物 の 平均モ ー ド
比 は8.9wt.%であ り(Kallmeynθtal.,1996)、普通 コ ン ドライ ト中の硫化 物 のモ ー ド比 は
5-6wt.%である こ と(VanSchmus,1969)から、モ ー ド比 に も違 いが み られ 、Rコ ン ドラ
イ ト中の硫 化物 のモ ー ド比 の方 が高 い。
1.225酸尼 物
Rコ ン ドライ ト中の ほ とん どの酸 化 物 はTio2やFe203を 多 く含 有 す る ク ロ ム鉄 鉱
FeCr204であ る。 そ の平 均 モー ド比 は0.9wt.%であ り(Kallmeynetal,1996)、普通 コン
ドライ ト中の ク ロム鉄鉱 のモ ー ド比(0.5wt.%;VanSchmus,1969)より高 い。 普通 コン
ドライ トと同様 に、Rコ ン ドライ トは ク ロム鉄鉱 の他 に磁鉄 鉱FeIIFelII204やチ タ ン鉄 鉱
FeTiO3などの酸化 物 を含 む(BischoffθtaL,2011)。
1.2.2.6.グン酸塩 姦 物
阻石 中 に含 まれ て い る リン酸 塩鉱 物 に は様 々な種類 があ るが 、Rコ ン ドライ トや普 通 コ
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ン ドライ トに含 まれ て い る リン酸塩鉱 物 は全 てCa一 リン酸塩鉱 物 で あ る(Bischoffetal.,
2011;VanSchmus,1969)。これ ら2つ の コン ドライ ト中のCa一リン酸塩 鉱 物 は リン灰 石
Ca5(PO4)3(ECI,OH)2とメ リライ トCa18Na2Mg2(PO4)14の2っが存在 す る。 上述 の化 学式
の通 り、 リン灰 石 は さ らに3つ 、 フ ッ素 リン灰 石 、塩 素 リン灰 石 、水酸 リン灰 石 に分類 さ
れ る。Rコ ン ドライ ト中のCa一リン酸塩鉱 物 は リン灰 石 が 占めて お り、基本 的 にそ の リン灰
石 は塩 素 リン灰 石 で ある。 メ リライ トもRコ ン ドライ ト中 に発 見 され てい るが 、塩 素 リン
灰 石 は ほ とん どのRコ ン ドライ トで検 出 され てい るに も関わ らず 、 しば しば メ リライ トは
検 出 され ない こと もある(Bischoffetal.,2011)。Rコン ドライ ト中 のCa一リン酸塩 鉱物 の
平 均モ ー ド比 は約0.4wt.%であ り(Bischoffθ6aZ,2011)、普 通 コ ン ドライ ト中のCa一リン
酸塩 鉱 物 の平均 モー ド比 は約0.6wt.%であ るた め(VanSchmus,1969)、Rコン ドライ ト
中のCa一リン酸塩鉱 物 のモ ー ド比 は普通 コン ドライ トに比べ てやや 低 い。
上 述 の通 り、 リン酸塩 鉱物 は他 の相 に比べ てモ ー ド比 が低 く、阻石 の主 要 な鉱 物 で は な
いが 、希 土類 元 素や トリウム 、 ウ ランが濃 縮 してい る可能性 が高 い ため 、 阻石 の成 因 を探
る うえで重 要 な鉱 物 の1つ で あ る。 ま た、 リン灰石 はハ ロゲ ン を含 む た め、そ の方 面か ら
の研 究 に とっ て も重 要 な鉱 物 で あ る。
1.3.希土類元素及び トリウム、 ウラン
1.3.1.希土類元素
希土類元素は広義的な定義 としては、ScとYの2元 素 とランタノイ ド15元素の計17
元素の総称であるが、地球化学 ・宇宙化学分野では狭義的にLa-Luのランタノイ ド15元素
を指す。本論文での希土類元素 もランタノイ ドのみ とし、 ランタノイ ド初 めのLa-Pmの5
元素を軽希土類元素、次のSm-Dyの5元素 を中希土類元素、そ して最後の5元 素を重希土
類元素 と呼ぶ。希土類元素は通常3価 の陽イオンとな り、化学的挙動は類似するが、Ce4+
やEu2+など異なる酸化数で安定 となる元素も存在する。希土類元素は原子番号の増加 に伴
い、最外殻軌道ではな く4f軌道に電子が詰 まってい く性質 を持つ。 このため、電子同士の
反発力 よ りも陽子が増えることによる引力が勝 るため、原子番号が増加するにつれて原子
半径 、イオ ン半径 が連続的 に小 さくなることが知 られてお り、 これをランタノイ ド収縮 と
い う。また、イオン半径の他に、希土類元素は気相/液相/固相 問の移動 しやす さを表す分配
係数にも違 いがみ られ る。 このため、固体物質問の元素移動はこれ らの性質 によって左右
され、希土類元素及び化学的挙動の似た トリウム、 ウランに注 目し、阻石や地球物質の化
学的物質進化過程 の研 究が多 く行われている。また、阻石 における希土類元素及び トリウ
ム、ウランの挙動は、太陽系物質 の年代測定法である244Pu年代法や、Pb-Pb年代法を行 う
上で も有用な情報である。
太陽系における希土類元素存在度 はオ ッ ドー ・ハーキンスの法則で知 られてい るよ うに、
原子番号 に対 してジグザグなパ ター ンを示す。 しか しながら、太陽系の元素組成 に最 も近
い組成 をもつCIコ ン ドライ トの存在度で規格化することで、希土類元素存在度は滑 らかな
パ ター ンを とる。上述のよ うに、CeやEuは 異常原子価 をとる(一 部の阻石が形成 された
非常に還元的な条件下ではYbの2価 も存在す る)た め、Ce4+やEu2+のような異常原子価
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イオ ンは他 の希土類元素 とは異 なる挙動を示す ことが多 く、正や負 の異常をもつ希土類元
素存在度パ ター ンを生み出す。
1.3.2.トリウム、ウラン
アクチノイ ド元素である トリウム、ウランは、希土類元素 と同 じ第3族 であることか ら、
化学的挙動が希土類元素 と類似す る。ウランは+4と+6の2つの酸化状態 を有す るが、トリ
ウムは+4の1っ の酸化状態 しかもたない。 このよ うな酸化数 の違いか ら、 トリウム とウラ
ンは分別を起 こす ことが知 られてい る。1.4.4.で後述の溶出実験 では、希土類元素 とは違い、
安定核種が存在 しない この2つ の元素は、核分裂生成物や壊変生成物など、元素の存在状
態が曖昧なため、 これ らの核種が存在 していた鉱物 とその核種が溶媒に対 して異 なる挙動
をとることも考 え得 る。232Th,235U,238Uの3つの核種は星の進化過程での元素合成過程の
1つ、r一プロセスの原子核合成 によって作 られるので、 トリウム、ウランは1.3.1.で示 した
年代法の他、銀河の年齢に制約を与える原子核合成年代法モデル などにも用い られる。
1.3.3.コン ドライ ト中の希 土類 元 素及 び トリ ウム、 ウラ ンの鉱 物相 間の分布
コン ドライ トは 、上述 の通 り、 阻石 の 中で も太 陽系 形成 時 か ら最 も分化 してい ない と さ
れ る阻石 グル ー プ で あ り、太 陽系形 成 初期 の物 質進 化 の情報 を与 え て くれ る。 阻石 はそ の
形 成過 程 を反 映 して希 土類 元 素及 び トリウム、 ウラ ンの分 別 が生 じるこ とが確認 され てい
るが 、 コ ン ドライ トの場 合 、全 岩 で の希 土類 元 素及 び トリウム、 ウラ ンの分別 が起 こる こ
とは少 ない。 しか しな が ら、 阻石 を構 成 す る鉱 物 相 間 で は分 配係 数 な どの違 い に よ り希 土
類 元 素及 び トリウム、 ウラ ン存 在度 の分別 が見 られ て い る。 これ ま で に、 コン ドライ ト構
成鉱 物 問で の元 素 の分布 が報告 され てお り、普 通 コ ン ドライ トにお いて は希 土類 元 素及 び
ト リウム 、 ウ ラ ン はCa一 リン酸 塩 鉱 物 へ 濃 集 す る こ とが 分 か っ て い る(Crozaz,1974;
EbiharaandHonda,1983)。また、炭 素 質 コ ン ドライ トの1つ で あ るCVコ ン ドライ トで
も 、Ca一リン酸 塩 鉱 物 に希 土 類 元 素 が濃 縮 す る こ とが 報 告 され て い る が(Ebiharaand
Honda,1987)、CAIsにもそれ らの元素 は濃 縮 して お り、モー ド比 の違 い か ら、CVコ ン ド
ライ ト中の希 土類元 素及 び トリウム、 ウラ ンの多 くはCAIsに 存 在 してい る(Martinand
Mason,1974;Nagasawaθtal.,1977)。非 常 に還 元的 なエ ンスタ タイ トコン ドライ トはCa一
リン酸 塩鉱 物 を含 んで いな い代 わ りに、 オル ダマイ トCaSと い うエ ンス タタイ トコン ドラ
イ トに 固有 な硫 化物 を含 んで お り、エ ンス タ タイ トコ ン ドライ ト中の希 土類 元 素及 び トリ
ウム 、 ウラ ンはそ のオル ダ マイ トに濃 縮 して い る(MurrellandBurnett,1982;Larimer
andGanapathy,1987;Ebihara,1988)。
1.4.分析 手 法
1.5.に後 述 す る本研 究 の 目的 を達成 す るた めに 、本研 究 で は様 々 な分析 法 を用 いた。 こ
こ で は、 本研 究 に用 い た 同位 体希 釈 法 、誘 導 結 合 プ ラズ マ発 光 分 光 分析 法(Inductively
coupledplasmaatomicemissionspectrometry:ICP-AES)、誘 導結合 プ ラズマ質 量分析 法
(Inductivelycoupledplasmamassspectrometry:ICP-MS)、溶 出実験 の説 明 を行 う。
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1.4.1.同位体希釈法
同位体希釈法は安定同位体や放射性 同位体 を用いて、同位体比の変化や比放射能 の変化
か ら定量 を行 う方法である。現在では、安定同位体 を用い る方法が一般的で あ り、天然 の
同位体比 とは異なる濃縮 同位体 を加 え、生 じた同位体比 の変化 を質量分析計で測定す る。
多 くの分析法では、より高い信頼値を得るために定量 目的以外の元素(マ トリックス元素)
は分離す ることが望まれ 、何 らかの化学操作 を行 う必要があ り、その場合、定量 目的元素
を100%回収す る必要がある。しか しなが ら、同位体希釈法は同位体比だけ分かれば定量値
を求めることができるため、同位体平衡 に達 していれ ば、収率が100%でな くて も高い信頼
値 を得 ることができる。 この同位体平衡 を成立 させ ることが同位体希釈法の最 も重要な条
件である。 また、安定同位体 を用い る場合には同位体比が必要 なため、単核種元素の定量
は行 えない。
1.4.2.誘導結合プラズマ発光分光分析法(ICP-AES)
ICP-AESは誘導結合プラズマ(ICP)で生成 した励起原子お よび励起イオ ンからの共鳴
発光線 を観測す る発光分光分析法である。基本的に、検出限界はppb(ng/g)オーダーであ
り、試料溶液を霧状 にしてArプ ラズマに導入 し、励起 された元素が基底状態に戻 る際に放
出され る蛍光 を分光 して、元素固有の波長か ら元素 の定性、その強度か ら定量 を行 う。一
般的に、濃度既知の元素標準溶液 を用いて、検量線法によ り定量を行 う。ICP-AESには、
1つ の検 出器 で波長の異なる光を逐次的に検 出するシーケンシャル型 と複数 の検 出器 を用
いて波長の異な る光 を同時に検 出す るマルチチャンネル型 がある。 シーケンシャル型は1
元素ずつの測定になるが、分解能が高 くな り、マルチチャンネル型 はシーケンシャル型 に
比べて分解能は劣 るが、多元素 同時測定が可能である。本研究では シーケンシャル型の
ICP-AESを用いた。
1.4.3.誘導結合プラズマ質量分析法(ICP-MS)
ICP-MSはArプラズマをイオン化源 とす る質量分析法である。元素 によってはppq
(fg/g)オーダー まで検出可能である。試料溶液 をネブライザーで霧状に してプラズマに導
入す る。プ ラズマに導入 された元素はイオン化 され、そのイオンはインターフェイス を通
過 して、高真空 中に引き込まれ る。 このイオ ンを収束 させた後、質量分析計でm/z比(質
量/電 荷数)に 応 じてイオンは分離 され、検 出器 で計測 され る。イオンを質量で分離す る
ため、同位体比 も測定す ることができ、検量線法の他 、同位体希釈法な どで も定量が可能
である。質量分析計 には、四重極型 と二重収束型 のものがあ る。 四重極型は最 も広 く扱 わ
れているICP-MSであ り、電磁場 をかけることによってイオンの分離を行 う。質量分解能
が低いため、分子イオ ンや 同重体イオンのスペク トル干渉が問題 となることがあるが、高
感度分析が可能である。一方、二重収束型は電場 と磁場を組み合わせた質量分析計であ り、




本研究で用いる化学的鉱物分離 は、構成鉱物の溶媒 に対す る溶解性の違いか ら、鉱物 を
分離す る方法である。 この方法では、溶媒 を適当に選ぶ ことによ り、成分 によってはある
程度まで高純度に取 り出す ことができることや、試料が少量であっても適用 できること、
鉱物の大 きさによって限定 され ることがないことなどが利点 として挙げ られ る。 しか しな
が ら、 目的 とす る鉱物を必ず しも全 て取 り出す ことができない、その溶媒 に溶 けないはず
の鉱物 中に含まれる成分 が溶 け出さない保証がないな どの欠点 もある。物理的な鉱物分離
に比べて溶 出実験の操作は簡便であ り、また、物理的な鉱物分離はある程度の試料量や鉱
物の大きさが求め られ るため、貴重で細かい結晶よ りなる限石 に対 して化学的方法 は有効
である。図1.1に普通 コン ドライ トにお ける構成鉱物 とその分別溶解の概略を示す。 この
図よ り、酸が強 くなるにつれて、金属鉄、 リン酸塩鉱物 、硫化物、撤檀石 が順次溶 け出す
こ とが分か る。また、斜長石や輝石 、酸化物な どは塩酸 などには不溶であ り、フ ッ化水素
酸な どを用いて酸分解を行わなければ溶液化することは困難である。図1.1に示 してある
順 に適用す ると、各成分 を段階的に分離することが可能であ り、 ある溶液 を用いず に次 の
段階へ進む と、その段階に両方の溶 ける成分が分離 されることなく溶 出 してくる。例えば、
臭化水 を先に用いる と、金属鉄 、 リン酸塩鉱物、硫化物 が溶 け出 し、次に塩酸 を用い ると
撤檀石 のみが溶解す る。上述のよ うに先に臭素水 を用いず に、塩酸を適用す ると、金属鉄
か ら撒檀石 が全て塩酸中に溶解す る。ただ し、金属鉄 は リン酸塩鉱物 よ りも酸に溶解 しや
すいが、アルカ リ性EDTA溶 液 には溶解 しないことか ら、アルカ リ性EDTAを 用い ると
Ca一リン酸塩鉱物 のみが選択的に溶解する。 したがって、先行研究でCa一リン酸塩鉱物 を選
択的に取 り出す際にはアルカ リ性EDTA溶 液が用い られてきた。 しか しなが ら、酸の強 さ
や浸出時間をコン トロールす ることによって、HClやHNO3を用いても酸に弱い鉱物 を多
く分離す ることが可能であるため、弱い酸を用いて浸出時間を短 くすれば、その相 に多 く

















図1.1普 通 コン ドライ トにおける構成鉱物 とその分別溶解の概略
日本化学会編(1976)「新実験化学講座10宇 宙地球化学」丸善,p.252より引用
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1.5.本研 究 の 目的
当研 究 室 で の先 行研 究(Khanetal,2015)にお い て、Rコ ン ドライ ト中のPや 希 土類
元 素 、 トリウム 、ウランの全岩 での存 在度 が決 定 され 、Pの 含 有 量 は平均約1250ppmで あ
り、希 土類 元 素、 トリウム、 ウ ラン存 在度 は変 成度 に よ らず 、CIコ ン ドライ トの約1.1-1.5
倍 で 、 ほ とん ど平坦 な 存在 度パ ター ンを示 した。 これ ら元 素 の存 在度 は普通 コ ン ドライ ト
中の全岩 での存在 度 と類 似 して お り(Shinotsuka,1997;Jarosewich,1990)、始原 性 を示
す値 で あった。1.3.3.に示 す通 り、い くつ か の コン ドライ トグル ー プにお いて 希 土類 元 素及
び トリウム 、 ウランの濃 縮 相 が 明 らか に され て お り、普 通 コ ン ドライ トで のそれ ら元 素 の
濃縮 相 はCa一リン酸塩鉱 物 で あ る。鉱物 学 的 ・化 学 的組成 が普 通 コン ドライ トと類似 してお
り、Pや 希 土類 元 素及 び トリウム 、 ウラ ン存 在度 も類 似 して い るRコ ン ドライ トで は、そ
れ ら元 素 の濃縮 相 が普通 コン ドライ トと同様 にCa一リン酸塩鉱 物 で あ る と推 測 され る。しか
しな が ら、Rコ ン ドライ ト中 の希 土類 元 素及 び トリウム、ウランの濃縮 相 は未 だ 明 らか にな
って いな い。
本研 究 で は 、Rコ ン ドライ トの成 因を探 る こ とを大 き な 目的 とし、 そ の一環 として 、R
コ ン ドライ ト中の希 土類 元 素及 び トリウム 、 ウ ラン の鉱 物 相 問 の分布 を段 階溶 出実 験 を用
いて 明 らかに した。 そ して 、それ を基 にRコ ン ドライ ト母 天体 で の変成 作用 にっい て考察
を行 った。
2.実 験
2.1.本研 究 で用 い た試 料
本研 究 で は15個 のRコ ン ドライ トが用 い られ 、 これ らは全 て 当研 究 室 にお け る先行 研
究(Khanetal,2015)にて分析 され た試料 と同 じで あ る。 表2.1に 分析 試 料 と ともにそ
の 岩 石 学 的 分 類 や 本 分 析 に使 用 した 量 な ど を記 載 した 。 岩 石 学 的 分 類 はAntarctic
MeteoriticNewsletters(NASA,USA)に基づ い てい るが 、LAPO2238,PRE95411,MIL
O7440,LAPO3639につい て はAntarcticMeteoriticNewslettersで報 告 され て い る分類 と
は異 な る分 類 が報告 され て い る(e.g.,Isaθtal.,2014;Torranoetal.,2015)。これ らの相
違 は 、多 くのRコ ン ドライ トが受 けて い る とされ て い る角礫 化 が原 因 で あ り、異 な る報告
がな され てい るRコ ン ドライ トは角礫 化Rコ ン ドライ トに分 類 され るのか も しれ な い。 本
研 究 で用 いた過 半数 のRコ ン ドライ トでは分析 例 が報 告 され てい るが 、国立 極 地研 究 所 よ
り貸与 され た試 料 に関 して はY793575を 除 いて いず れ の試 料 も当研 究 室 の先行研 究 以外
では分 析 され てい ない。 分析 報告 例 の あるMILO7440,LAPO4840,MIL11207(いず れ も
タイ プ6)に は他 のRコ ン ドライ トとは異 な り、 角 閃石や 雲母 な どの含 水鉱 物 が発 見 され
てお り(e.g.,Rubin,2013;Rubin,2014)、特 にLAPO4840は非 常 に多量 の含水 鉱物 を含 ん
でい る(約14wt.%;e.g.,McCantaetal,2008;Otaetal,2009)。そ のた め、 これ らのR
コ ン ドライ トは局所 的 な水性 環境 下 で形成 され た こ とが示 唆 され(Mikouchiθtal.,2007)、
これ らは熱 変成 と ともに水質 変成 の影 響 も受 けて い る可能性 が あ る。
9




























































































































































と両者 ともマ トリックス元素の影響を受 けて しまい、分析値 の確度が悪 くなって しま う。
通常、当研究室での測定溶液 にはHNO3が用い られて きたが、図1.1の溶 出実験の分析方
法 に従 うと、溶出の際にはEDTAやHClを使用す る必要がある。しか しなが ら、EDTAを
用いた溶出実験はやや煩雑であ り、また、溶出に使用 したHClをそのまま測定溶液 として
用いるとマ トリックス効果の影響が大 きくなる。そのため、Rコ ン ドライ トは金属鉄を含 ま
ない ことや実験の簡便化、定量値の正確性 などを考慮す ると、溶 出の際には弱いHCIを用
い、そのHC1溶 出液を乾固 し、HNO3で溶解 させ、それを測定溶液 として使用す る方法が
分析には良い と考え られ る。 これまで、 このよ うな酸分解には同位体希釈法 と検量線法 を
適用 し、酸分解の際の収率 を求められたため、酸分解の際の試料の ロスは問題なかった。
しか し、Rコ ン ドライ トのCa一リン酸塩鉱物の分析 が全 く行われていない ことか ら、溶出実
験で得 られ る相には どの程度の元素存在度があるかの推測ができず、同位体希釈法 を適用
できないため、上述の よ うな実験方法 は行 えない。そ こで、乾固 させ る必要がな く、その
まま測定溶液に用いることができることか ら、弱いHClの代わ りに弱いHNO3を用いて溶
出実験 を行 うこととし、まず は溶 出実験にHClを使用 した場合 とHNO3を使用 した場合 で
の結果の差異の有無 を確認 した。
2.2.1.溶出実 験
使 用す る空 の状態 のテ フ ロン製 分解 容器 の重 さを量 り、金 属鉄 が 除かれ て い る粉 末状 の
普 通 コン ドライ ト(Saratov;L4)を約100mg秤 量 し、テ フロ ン製 分解 容器 に移 した。 そ
こ に0.5MのHNO3ま た は1MのHClを1mL加 え、超音 波浴槽 中 にて約15分 間撹拝 し
た。 そ の後 、遠 心分 離機 に て約3分 間 、1500rpmで上澄 み液 と残 渣 を分離 し、マ イ ク ロ ピ
ペ ッ トを用 い てポ リエ チ レン製容 器 に上澄 み液 を取 り出 した。酸残 渣 を1mLのMilli-Q水
(超純 水)に て 洗浄 、 それ も遠 心 分離 を し、上澄 み液 を前述 のポ リエ チ レン製 容 器 に加 え
た。 この洗浄 の操 作 は3回 繰 り返 し、計4mLの 溶 出相 を得 た。そ の後 、酸 残 渣 をホ ッ トプ
レー ト上 で 乾 固 し、室 温 まで冷 却 後 、分解 容器 と ともに残 渣 の重 さを量 り、酸 に溶 解 した
試 料 の重 さ を算 出 した。Vuθtal,(2016)の実験 方法 に倣 い、 酸残 渣 に 同位 体希 釈 法用 の
149Sm濃縮 同位 体 を加 えた後 、混酸(HEHCIO,,HNO3)で酸 分解 した。Khanθtal.,(2015)
とVuetal,(2016)の測 定方 法 に従 い、 各相 の主 要元 素(Mg,Al,P,Ca,Ti,Mn,Fe,Ni)と
微 量元 素(Sc,V,Co,Ni,Cu,Zn,Sr,Ba)の含 有 量 をICP-AES(SPS7800instrument,
SII-nanotechnologyproducts,Japan)を用 い て、希 土類 元素及 び トリウム、 ウラ ンの存在
度 をICP-MS(iCAPQ,ThermoSCIENTIFIC,USA)を用 い て決 定 した。表2.2に 本 実験
での実 験条 件や 得 られ た2相 の重 さを示 した。
この実 験 よ り得 られ た酸残 渣 の結 果 を卒 業研 究 の際 に決 定 した全 岩 の値 と ともに表2.3
に示 し、図2.1に はHC1ま たはHNO3を 用 い た際 の酸残 渣 の値 を全岩 の値 で規格化 した希
土 類 元素及 び トリウム 、 ウラ ン存在 度 パ ター ンを示 した。 これ らか ら、 測 定元 素 の ほ とん
どの値 が誤 差 の範 囲 を含 め て5%以 内で一 致 して い る こ とが分 か る。しか し、PやNi,Co,Cu
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の値 は10-20%ほど異なっていた。本実験 で用いた試料は金属鉄が取 り除かれているため、
金属鉄 に濃集す るNi,Co,Cuの不均一性 により、20%以上の大 きな差が出て しまったと考
え られ る。Pの含有量の違いは、それぞれ の酸 の濃度が異なってい るため、酸に溶けだ した
鉱物の量が違 うことによって説明され る。表2.2より、HClを用いた試料 の溶 出相 では試
料全体の約18wt.%が溶けだ したにも関わ らず、HNO3では10wt.%ほどしか溶 けだ さなか
った ことが分かる。これにより、HCIでは溶出相に溶けやすいCa一リン酸塩鉱物が多 く溶 け
だ していることが推測 される。 したがって、HNO3では酸残渣にCa一リン酸塩鉱物の溶 け残
りが含まれていたため、Pの含有量が高 くなった と考えられ る。以上よ り、酸の濃度 を等 し
くすれば このよ うな溶出実験 にHC1を用い ようと、HNO3を用いよ うと、酸残渣の分析結
































図2.1溶 出実験にHCIとHNO3を用いた場合の酸残渣 中の希土類元素及び トリ










































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































本 実験 手順 の概 略 図 を図2.2に 示す 。初 めに、使 用す る空 の状態 のテ フロ ン製 分解容 器
の重 さを量 り、各Rコ ン ドライ ト粉 末状試 料 を約100mg秤 量 し、テ フ ロン製 分解 容器 に
移 した。そ こに0.1MHNO3を1mL加 え、超 音波浴 槽 中にて約5分 間撹 拝 した。そ の後 、
遠 心分 離機 に て約5分 間 、1500rpmで上澄 み液 と残 渣 を分離 し、マ イ ク ロ ピペ ッ トを用 い
てポ リエ チ レン製容器 に上澄 み液 を取 り出 した。残 渣 を1mLのMilli-Q水にて洗浄 、それ
も遠 心 分離 を し、上 澄み 液 を前述 の ポ リエチ レン製 容器 に加 えた。 この洗浄 の操 作 は3回
繰 り返 し、計4mLの 溶 液 、第一 溶 出液 を得 た。普 通 コ ン ドライ ト構成 鉱物 の酸 に対す る溶
解性(図1.1)に 基 づ くと、この第 一溶 出相 に は主 にCa一リン酸塩 鉱 物 と少 量 の硫化 物 と撒
檀 石 が含 まれ てい ると予 期 で き る。残 渣 をホ ッ トプ レー ト上 で乾 固 させ 、室温 ま で冷却 後、
分解 容器 とと もに残 渣 の重 さを量 り、第 一溶 出液 に溶解 した試 料 の重 さを算 出 した。次 に 、
残 渣 が入 って い る分解 容器 に5MHNO3を3mL加 え、超 音 波浴槽 中にて約1時 間撹 拝 し
た。 前述 と同様 に遠 心 分離 を行 い 、 上澄 み液 を先 ほ どとは異 な るテ フロ ン製 分解 容器 に取
り出 した。酸残 渣 を1mLのMilli-Q水にて洗浄 し、そ の上澄 み液 を先 の分 解 容器 に取 り出
した後 、再 び酸残 渣 の入 っ てい る分解 容器 に5MHNO3を3mL加 え、撹 拝 した。 この操
作 を3回 行 い、HNO3が9mL、Milli-Qが3mLの 計12mLの 溶液 、第 二溶 出液 を得 た。
こ の段 階 で硫 化物 と撒檀 石 を全 て溶 かす こ とが で き る。 この操 作 の 中で 、2回 目に5M
HNO3を加 えた後 の洗 浄 の際 に、Y983097の洗 浄液 の おお よそ600pLをY983720の 第
二溶 出液 中に加 えて しまっ たた め、 これ ら2つ の第二溶 出液 の結果 が 関わ って くるデ ー タ
に関 して は後 述 の結 果 と考 察 の部 分 か ら除外 して い る。 その後 、 第 一溶 出液 と同様 に酸 残
渣 を再び ホ ッ トプ レー ト上 で 乾 固 させ 、 第 二溶 出液 に溶 解 した試 料 の重 さを算 出 した。 最
終 的 に、図2.3に 示 したVuetal,(2016)の実験 方法 に倣 い 、斜 長 石、輝 石 、酸化 物 か ら構
成 され る酸残 渣 を混 酸(HEHClO4,HNO3)で 酸 分解 した。 第 二溶 出液 中には 強酸 に よっ
て析 出 した ゲル 状 の不溶 性 シ リカ が含 ま れ てお り、下記 の分析 操 作 の妨 げ に な る可 能性 が
あ るた め、第 二溶 出液 を乾 固 した後 、酸 残渣 で行 った もの と同様 に 酸分解 を行 った。 た だ
し、149Sm濃縮 同位 体 は加 えず に酸分解 を行 った。Khanetal.,(2015)とVuθ6aZ,(2016)
の測定 方法 に従 い 、各 試料 の3つ の相 の主要 元素(Mg,A1,Si,P,Ca,Fe,Ni)と微 量元 素(Sc,
Ti,V,Mn,Co,Ni,Cu,Zn,Sr,Ba)の含 有 量 をICP-AES(SPS7800instrument,
SII-nanotechnologyproducts,Japan)を用 い て、希 土類 元素及 び トリウム、 ウラ ンの存在
度 をICP-MS(iCAPQ,ThermoSCIENTIFIC,USA)を用 いて決 定 した。 なお 、酸分解 の











































































本研究 によって得 られたRコ ン ドライ トに段階溶出実験 を適用 した結果を表3.1に示 し
た。表3.1には比較のため、Khanetal,(2015)によって得 られた全岩Rコ ン ドライ ト分析
のデー タも記載 した。第一溶出相全てにおいて、ScとVが 検 出されず、い くっかの第一溶
出相 中ではTiとZnも 検 出されなかった。 また、酸残渣中ではCuは 検出 されず、約半数
の酸残渣ではPも 検出 され なかった。各相中のほとん どの主要元素は相対標準偏差が3%以
内の良い精度で測定 された。いくつかの試料の第二溶出相、酸残渣中のPやNiの 相対標準
偏差は3%を超 え、Pは 最大8.9%、Niは最大13%の精度であったが、これ は測定溶液の希
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釈率が高かったため、測定溶液 中のそれ らの元素の濃度 が低 くな り、計数値 が小 さかった
ことが原因 と考 えられる。各相 中の多 くの微量元素は相対標準偏差が5%以 内の良い精度で
測定でき、相対標準偏差が5%を超 えた元素に関 してもほとん どが10%以内の精度で測定で
きた。 しか し、第一溶出相中で検 出されたTiやZnな どは相対標準偏差が10%を超 えて し
まった。 これ らの元素 も主要元素 と同様、測定溶液 中の濃度 が低 くなったために精度 が良
くなかったのであろ う。希土類元素及び トリウム、ウランでは、 ほとん どの試料が相対標
準偏差3%以 内であ り、1%以下も多 く、高精度で測定できた。第二溶出相 中の希土類元素
の濃度は他の相 に比べて濃度が低いため、計数値が小 さかったが、相対標準偏差5%以 内の
精度で測定できた。また、比較的存在度の低い トリウムや ウランも計数値が小 さかったた
めに相対標準偏差が3%を超 えて しまったが、存在度の低い酸残渣 中でも9%を越 えること
はなかった。Y983097での第一溶 出相 中の トリウム、ウランの相対標準偏差はそれぞれ12%,
7.5%と大 きくなって しまったが、これ も第一溶出相 中のそれ ら元素の濃度が低 く、測定溶
液の希釈率が高くなって しまったことが原 因と考え られる。
3.1.2.溶出実験の結果 と全岩分析の結果の比較
表3.1に示 した、各相での含有量か ら計算 した全岩に相 当す る値 とKhanetal.,(2015)
による全岩分析の含有量 を比較す ると、ほ とん どの試料では10%以内で一致 している。、溶
出実験 では全岩分析 と比べ る と10%ほ ど値 が異な るこ とが報告 されて い るため(e.g.,
ShimaandHonda,1967)、本研 究はそれ らと同様の確度 の良い値 が得 られた と考 えられる。
いくつかの試料では希土類元素や トリウムのデー タが全岩分析のデータ と比べて10%以上
異 なってい るが、20%以内では一致 している。10%以上異なっている他 の元素 も基本的に
20%以内で一致 している。全岩分析の値 より低い値 の元素に関しては、収率が減るよ うな操
作 をしていない第一溶出相 と同位体希釈法を適用 している酸残渣では収率が100%と見倣
せ るため、第二溶 出相の酸分解中に、もしくは乾固中に失われたのかもしれない。
3.2.各相 中の元素 の回収率
各相 と各変成度での全岩 に対す る元素の平均回収率を表3.2に示 した。 いかなる変成度
において も、MgとFe,Ni,Mn,Co,Cu,トリウムは第二溶出相 中に最 も多 く溶 出 した。 そ
して、A1やCa,Sc,Ti,V,Sr,Ba,Euは酸残渣 中に最 も多 く回収 された。第一溶 出相 は全体
の4wt.%ほどの重量 しかないにも関わ らず、第一溶 出相 中に多 くのP,Caや希土類元素、
ウランが溶出 した。特に軽希土類元素やタイプ6で はその傾 向が顕著である。 しか しなが
ら、タイプ6以 外 の変成度では、Pと 希土類元素は第二溶出相中に多 くが回収 され ている。
また、重希土類元素は第一溶 出相 中よりも酸残渣中に多 く回収 されてい る。
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表3.1各 相 で の分析 結果 と全 岩分 析 の値(lstL:第 一溶 出相,2ndL:第二溶 出相,AR:酸 残渣,WR:各 相 よ り算 出 され る全岩 の値,n.a.:未分析,





































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































表3.2各 相 と各 変成 度 での全岩 に対す る元素 の平均 回収 率(lstL:第一溶 出相,2ndL:第二溶 出相,AR:酸残渣)
R3(n-4) R4(n-2) R6(n-5) R(breccjated)(n=2)





































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































R4とR(brecciated)でのsdは 、平 均 を とっ た2つ の値 の 範 囲 を 示 す 。R3の 酸 残 渣 中 のPやR4の 第 一 溶 出 相 中 のZn、R(brecciated)
の 第 一 溶 出 相 中 のZn、 酸 残 渣 中 のPは1つ の値 の み で あ り、R6の 第 一 溶 出相 中 のTi、 酸 残 渣 中 のPは3っ の 値 の 平 均 で あ る 。
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3.3.第一 溶 出相
3.3.1.第一溶 出相 の組 成
2.2.2.に記 述 した とお り、第 一溶 出相 中にはCa一リン酸塩鉱 物 と硫化 物 、撒檀 石 が含 まれ
てい る と推 測 で き る。ICP-AESから得 たデー タ と普通 コン ドライ ト構 成鉱 物 にお ける酸 に
対 す る溶解 性(図1.1)か ら判断 す る と、PやCa,Srが 多 く溶 けだ してい る こ とか ら、第
一溶 出相 中に は選択 的 にCa一リン酸 塩鉱 物 が溶 出 した と結 論 づ け られ る。MgやSi,Fe、少
量 のMnやCo,Cuな ども溶 け出 してい るこ とは、い くらか の硫化 物や 撤檀 石 も第 一溶 出相
中 に溶 け出 して い るこ とを示 してい る。 これ らの鉱 物 が第 一溶 出相 中 に溶 け 出 してい る こ
とは推 測通 りで あった が、 い くつ か の試 料 で は、 これ らの鉱物 がAlを ほ とん ど含 ま ない に
も関 わ らず 、予期 され る値 よ りもAlの 含 有量 が 高か った。 この こ とか ら、少 量 の斜 長石 も
第 一溶 出相 中に溶 出 して しま った こ とが考 え られ る。以上 よ り、第 一溶 出相 中にはCa一リン
酸塩 鉱 物 と硫 化 物 、撒 檀 石 、斜 長 石 が含 まれ て い る と結 論 づ け られ る。 これ らの鉱 物 の 中
でCa一リン酸塩鉱 物 以外 はPを ほ とん ど含 まず 、Alは斜 長石 以 外 には ほ とん ど含 まれ な い
(lsaetal,2014;Bischoffetal,2011)。そ のた め、第 一溶 出相 中に得 られ たAlとP全 て
がそれ ぞれ斜 長 石 とCa一リン酸塩 鉱 物 が溶 け 出 した こ とに よ るもの と仮 定す る と、第一溶 出
相 中の斜 長 石 とCa一リン酸塩 鉱 物 の重量 を算 出で き る。なお 、Isaetal(2014)やBischoffet
al(2011)などか ら斜 長石 の組 成 をAng.5Ab85.750r4.75と仮 定 し、Rコ ン ドライ ト中のCa一リ
ン酸塩 鉱物 は塩 素 リン灰 石 が ほ とん どを 占める こ とか らCa一リン酸塩 鉱 物 は全 て塩 素 リン
灰 石 と仮定 した。次 に、求 めた斜 長石 の重量 か ら第一 溶 出相 中 に溶 けてい る斜 長 石 中 のSi
の含 有 量 を計算 し、第一溶 出相 中のSiの 含有 量 か らそ の斜 長石 分 のSiの 量 を引 くこ とに よ
り、第 一溶 出相 中に撤 檀 石 が溶 けだ した分 のSiの 量 を求 めた。 これ よ り、撒檀 石 の組 成 を
平衡Rコ ン ドライ トの平均組 成 で あ るFa3gFo6iと仮 定す る と(lsaetal,2014;Bischoffet
al,2011)、第 一溶 出相 中の撒 檀石 の重量 を算 出 で きる。 上 述 と同様 にFeの 含有 量 を使 っ
て計算 す る と、 第一 溶 出相 中の硫 化物 の重 量 も算 出で きる。 なお 、硫 化 物 は全 て磁 硫鉄 鉱
([Feo.7gNio.12]S)と仮 定 した(McCantaθtaL,2008)。図3.1に 上述 の計算 に よ り求 め た
第 一溶 出相 中の各鉱 物 の重 量比 を示 した。 図3.1よ り、第一溶 出相 は誤 差 が 大 きい が、平
均33wt.%のCa一リン酸塩鉱 物 、25wt.%の硫化 物 、31wt.%の撒概 石 、そ して11wt.%の斜
長 石 か ら成 る と分 か った。全岩 でのCa一リン酸塩鉱 物 のモ ー ド比 と比較 す る と、多 くのCa一
リン酸 塩鉱 物 が この相 に溶 出 され た と言 え る。 なお 、第一溶 出相 中にScが 検 出 され なか っ
た こ とか ら、Scを 多 く含 む輝 石や そ れ よ りも溶 けに くい酸化 物 は第 一溶 出相 中に溶 け 出 し
てい ない と仮 定 した。
Green(1994)による分配係 数 と鉱 物 中の元 素存 在度(CurtisandSchmitt,1979;Shima
andHonda,1967)に基づ く と、撤檀 石や 硫化 物 は ほ とん どPや 希 土類 元素 、 トリウム 、
ウラン を含 む こ とは ない。 なお 、1.3.3.で述 べ た硫 化 物 の一 つで あ るオル ダマ イ ト(CaS)
は非 常 に多 くの希 土類元 素や トリウム、 ウラン を含 む こ とが知 られ てい るが(Murrelland
Burnett,1982;LarimerandGanapathy,1987;Ebihara,1988)、非 常 に還元 的 な環境 下 で
形 成 され 、還 元 的 な コ ン ドライ トグル ー プ のエ ンス タタイ トコン ドライ トで のみ発 見 され
てい る鉱 物 で あ るた め、Rコ ン ドライ ト中で は この鉱物 の存在 は考 慮 しな い。斜 長 石 も撤 概
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石 や硫 化物 と同様 にPを 含 む こ とはない が、斜 長石 はそれ ら2つ の鉱 物 に比 べ て希 土類 元
素 、特 にEuの 存在 度 は高い 。 したが って 、第一溶 出相 中 に得 られ たPはCa一 リン酸塩鉱 物
が溶 け出 した ことに よる もので違 い ない が、希 土類 元 素及 び トリウム 、ウラ ンはCa一リン酸
塩鉱 物 が溶 け出 した こ とだ けに よ るもの とは まだ言 い切 れ ない 。 図3.2(a)～(c)に、第 一溶
出相 中 に得 られ たPと い くつ か の主要 元素 、微 量 元素 との相 関を示 し、表3.3に は第 一溶
出相 中 に得 られ た元 素 同士 の相 関係数1rlを示 した。図3.2(a)と表3.3よ り、PとCaは 正
の非常 に強 い相 関 が得 られ たが 、PはAlや 他 の主要 元素 とは相 関 しなか った。この こ とは 、
第 一溶 出相 中に得 られ た全 て のPとCaはCa一 リン酸塩鉱 物 が溶 け出 した こ とに よる もの と
い うことを示 して い る。 ま た、 図3.2(b),(c)と表3.3よ り、Pと 希 土類 元素 、 トリウム 、
ウランは正 の 強い相 関 を示 してお り、Caも 同様 にそれ らの元 素 と強 い相 関 を示 して い る。
しか しな が ら、表3.3よ り、AlはEuを 含 めてい か な る微 量元 素 とも強 い相 関 を示 さず 、
そ の他 の主 要元 素 も希 土類元 素及 び トリウム、ウラ ン とは相 関 を示 さな い こ とが分 か る。R
コ ン ドライ トと酸化 状 態 の近 い炭 素質 コン ドライ トはCAIsに 多 くの希 土類 元 素 が濃縮 し
てお り、溶 出実 験 に よってRコ ン ドライ ト中に含 まれ てい るCAIsが この第 一溶 出相 中に
溶 けだ した こ とも考 え られ な くは ないが 、CAIsは基本 的 にケイ 酸塩鉱 物 と酸 化物 か ら形成
され てい るた め(BrearleyandJones,1998)、第 一溶 出相 中にはCAIs中 の鉱 物 が溶 けだ
す こ とは ない と考 え られ、 ま た、Rコ ン ドライ ト中 のCAIsの モ ー ド比 は0.1vol.%以下
(Bischoffetal.,2011)であ り、Alと希 土類 元素 の相 関 もなか った こ とか ら、万が一cAls
構成 鉱 物 が溶 けだ して いて も、希 土類元 素 に対 してCAIsが溶 けた影響 は無 視 で き る。 した
が って、 これ らの観 測 事実 は第 一溶 出相 中に得 られ たPやCa、 希 土類 元 素 、 トリウム 、 ウ
ラ ンは一つ だ けの相 に寄 与 してお り、これ らの元 素 はCa一リン酸塩 鉱物 が溶 け出 した こ とに







































































図3.2第 一溶 出相 中のPと 各 元素 の相 関:(a)A1,Caとの相 関;(b)軽・中希 土類元 素 との相 関;(c)重希 土類 元素 、 トリウム、 ウラン との相 関
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表3.3 第一溶出相中の元素同士の相関係数lrl























































































































































































































































































































































































































3.3.2.全岩Ca一リン酸塩鉱 物 中の希 土類元 素及 び トリウム 、 ウラ ン存 在度
3.3.1.に述 べ た理 由に よ り、第 一溶 出相 中に得 られ た希土 類元 素及 び トリウム 、ウランは 、
Pと 同様 にCa一リン酸塩 鉱物 が溶 け出 した こ とに よる もの と仮 定 で きる。 この仮 定 よ り、P
の含 有 量 か ら第 一溶 出相 中のCa一リン酸 塩鉱 物 の重量 を計 算 で き、そ こに第一溶 出相 中に得
られ た希 土類 元素 及 び トリウム 、 ウラ ンの存 在度 を全 て 充 て る と、Rコ ン ドライ トの全 岩
Ca一リン酸塩 鉱物 中の希 土類 元素 及 び トリウム、 ウ ラン存 在度 を計算 で き る。 なお 、Rコ ン
ドライ ト中のCa一リン酸塩 鉱物 のほ とん どは塩 素 リン灰 石 で ある こ とか ら(e.g.,Weisberg
θtal.,1991;Bischoffetal,1994;Schulzeetal,1994)、第一溶 出相 中のCa一リン酸塩鉱 物
は全 て塩 素 リン灰 石 と仮 定 して い る。Rコ ン ドライ ト全 岩Ca一リン酸塩 鉱物 中の希 土類 元素
及 び トリウム 、 ウラ ン存 在度 をCIコ ン ドライ ト(AndersandGrevesse,1988)で規 格化
し、 その希 土類 元 素及 び トリウム 、 ウラ ン存 在度 パ ター ンをタイ プ毎 に分 け、図3.3に 示
した。 全 て の測 定試 料 にお い て、希 土類 元 素の相 対 存在 度 は軽 希 土類 元 素 か ら重 希 土類 元
素 にか けて右 下が りに減 少 して お り、負 のEu異 常 も見 られ る。ま た、 ウランの相 対存 在度
は トリウム よ りも高か っ た。 この こ とは、普 通 コン ドライ ト中の塩 素 リン灰 石 の ウラ ンの
相 対存 在度 は トリウム よ りも高 く、 それ に反 して メ リライ トの ウラ ンの相対 存在 度 は トリ
ウム よ りも低 いた め(Crozaz,1979;GorevaandBurnett,2001)、鉱 物観 察 に よっ て報 告
され てい るRコ ン ドライ ト中 には メ リライ トよ りも塩 素 リン灰 石 が多 くを 占めてい る こ と
と一致 す る。希 土類 元素 及 び トリウム、 ウラ ンの存 在度 は タイ プ3か らタイ プ6で 同様 の
存在 度 の範 囲 を とってお り、軽希 土類 元 素 の相 対存 在度 は約200-600と変成 度 に よ らな い

























































一溶出相 中と第二溶出相 中に完全に溶 けきった と考 えられ る。 また、鉱物の酸 に対す る溶
解性 とRコ ン ドライ ト中のモー ド比、本研究で得 られた酸残渣の重量比か ら、ほ とんどの
撒概石 も第一、第二溶 出相 中に溶けた と判断できる。このことは、酸残渣中のMgやFe,Mn
の含有量やそれ らの回収率が比較的低い ことか らも同様 に判断で きる。それ らの元素に反
して、酸残渣中のAlやCa,Sc,Ti,V,Sr,Baの含有量や回収率は他の相に比べて高かった。
したがって、得 られた酸残渣 は斜長石 と輝石、酸化物か ら成 ると結論づ けられ る。
全岩分析の値(Khanθtal.,2015)で規格化 した酸残渣 中の希土類元素及び トリウム、
ウラン存在度パ ターンを図3.4に示 した。全てのパ ター ンは上に凸で右上が りのパ ターン
であり、正のEu異 常を示す。表3.4に酸残渣 中に得 られた元素同士の相関係数1rlを示 し
た。CurtisandSchmitt(1979)での普通 コン ドライ ト構成鉱物の元素組成 に基づ くと、酸
残渣中のEuを 除 く希土類元素及び トリウム、ウランは輝石 に比較的多 く含 まれ るMgや
Mnと 相関 しているため、これ らの元素は輝石 中に分布 していると推測 され る。しか しなが
ら、LaはSmや トリウム、 ウランと相関す るのに も関わ らず、Luと は相 関 していない。
Luは単斜輝石に比較的多 く含まれ るScやVと 相関 してい るため、輝石の中で も単斜輝石
中に多 く分布 していると推測できる。 この ことか ら、重希土類元素は他の希土類元素 とは
異 な り、単斜輝石による寄与が大 きいために、軽 ・中希土類元素 とは相関を示 さなかった
と考えられ る。酸残渣中のEuは 斜長石に多 く含まれ るA1やSr,Baなどと相関を示 してい
るため、Euは斜長石に分布 してい ることが推測 され る。 しか し、いずれの元素 も第一溶 出
相 中でのPと 希土類元素の相 関ほ ど強い相 関は示 さなかった。 この原 因は、酸残渣に得 ら
れた元素へ様々な鉱物か らの寄与があ り、そのために強い相 関を示 さなかったと考 えられ
る。例えば、Alは斜長石 の他 に酸化物や輝石 中にも含まれ、Euも多少は輝石 中に含 まれる
とい うよ うに、い くっかの相が複雑 に寄与 しているため、単純 に相 関は しにくいのであろ
う。以上の推測 と酸化物には希土類元素がほ とん ど含 まれないことか ら、酸残渣中の存在
度パター ンやそれ らの存在度は主 に斜長石 と輝石 の混合 によるものであると考え られ る。
も し、撒檀石の溶 け残 りが含 まれていた として も、撒概石の希土類元素及び トリウム、ウ
ラン存在度は非常に低いことか ら、その影響は無視できる。Y983720とMIL11207を除
いた全 ての試料では、 ウランよりも トリウムの相対存在度の方が高かった。軽希土類元素
の存在度は変成度が上がってい くにっれて減少 してい るにも関わ らず、 中希土類元素や重
希土類元素は変成度 とはほとん ど関係 を示 さない。 トリウム とウランの存在度は軽希土類
元素 と同様に変成度が上がるにっれて減少 してい るが、Th/U比はほとん ど一定である。ま







































図3.4Rコ ン ドライ ト酸残渣中の希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度パターン
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表3.4 酸残渣中の元素同士の相関係lklrl







































































































































































































































































































































































































































図3.5にCIコ ン ドライ トで規格化 した第二溶出相中に得 られた希 土類元素及び トリウ
ム、 ウラン存在度パ ターンを示 した。全ての試料 において、軽希土類元素 と重希土類元素
に富み、中希土類元素が欠乏す るよ うな平 らなU字 型のパ ターンを示 してお り、負のEu
異常 も見 られる。 ほとん ど全ての試料では、 トリウムの相対存在度は ウランよりも高い。
第二溶 出相 は他の相 よ りも複雑で、様 々な鉱物 が含 まれている。第二溶出相 中のMgや
Fe,Mnの含有量は高 く、回収率 も高いことから、第二溶 出相 中には多 くの撒概石が含まれ
てい ることは明 らかである。撤概石のモー ド比 と第二溶 出相 の重量比 を考えて も同様 のこ
とが言 える。また、第二溶出相中にNiやCo,Cuが他の相 に比べて最も多 く回収 された こ
とか ら、ほ とんどの硫化物 もこの相に溶け出たことが分かる。第二溶 出相 中のMg/Fe比や
Mn/Mg比(それぞれ0.447-0.610と16.7-18.4)はRコン ドライ ト中の撒概石でのそれ ら
の比(それぞれ約0.70と約17;Bischoffetal,2011)と非常に近い。第二溶 出相中のMg/Fe
比は硫化物が溶 けた分だけFeの含有量が多 くなって しまったため、Rコ ン ドライ ト中の撒
檀石の比 よ りも小 さくなった。 したがって、この第二溶 出相 は主に撒檀石 か ら成 り、多 く
の硫化物を含む と考 えられる。3.3.1.で記述 した通 り、これ らの鉱物はPや 希 土類元素、 ト
リウム、 ウランを含む ことはほ とん どない。 しか しなが ら、撒檀石 と硫化物か ら成 ると考
え られ る第二溶 出相 中には、予期 され るよりも多 くのPや 希土類元素、 トリウム、 ウラン
が回収 されている。EbiharaandHonda(1984)は、EDTAを用いた溶 出実験の際に小 さい
粒のCa一リン酸塩鉱物が酸に溶 けに くい鉱物の粒に覆われて溶 出 しに くくなる可能性 があ
ることを示唆 している。 したがって、第二溶出相中の多 くのPや 希土類元素、 トリウム、
ウランは、弱い酸を用いた最初の溶出段階でCa一リン酸塩鉱物 が全て溶 出せずに、溶け残 っ
たCa一リン酸塩鉱物が この第二溶出相 中に含 まれてい ることが原因 と考 えられ る。実際に、
表3.5に示 した第二溶出相 に得 られた元素同士の相関係数1rlを見る と、希土類元素、特に
軽 ・中希土類元素 とウランはPと 強い相 関を示 している。 しか しながら、Ca一リン酸塩鉱物
中の希土類元素の相対存在度は重希 土類元素 に比べて軽希土類元素に富んでい るにも関わ
らず、第二溶 出相中では重希土類元素 に比べて軽希土類元素は欠乏 している。 また、第二
溶 出相 中の軽希土類元素は中希土類元素 と強い相 関を示 しているが、重希土類元素 は軽 ・
中希土類元素 ほどの相関をどち らとも示 さない。普通 コン ドライ トの場合、輝石 は比較的
高い希土類元素存在度を保有 してお り、軽希土類元素に比べて重希 土類元素 に富んでいる
(CurtisandSchmitt,1979)。また、Euを除いて希土類元素はCa一リン酸塩鉱物 と輝石 の
2っの相に分配 され ると考え られてお り(EbiharaandHonda,1984)、Euは主に斜長石 に
分配 される(CurtisandSchmitt,1979)。したがって、第二溶出相 中の軽希土類元素はほ
とん ど全てが溶 け残 りのCa一リン酸塩鉱物が溶けた結果だが、重希土類元素はCa一リン酸塩
鉱物だけでな く、酸残渣 中に含 まれてい る輝石 もこの第二溶 出相中に溶けだ した結果 と考
え られ る。また、第二溶出相 中の負のEu異 常の程度はCa一リン酸塩鉱物での負のEu異 常
の程度 よ りも小 さいため、酸残渣に含まれてい る斜長石 も同様 に溶 けだ してい ると示唆 さ
れ る。第二溶 出相 中のLuはScと 強い相関を示 し、EuはA1などと強い相 関を示 したこと
か らもそ う考え られ る(表3.5)。以上 より、第二溶出相は多量の撒概石 と硫化物か ら成 っ
33
ているが、溶 け残 ったCa一リン酸塩鉱物や斜長石、輝石 も含んでいる と結論づけられ る。ま
た、撤檀石 と硫化物は希土類 元素 をほ とん ど含まない ことか ら、第二溶出相 中の希土類元
素は溶 けだ したCa一リン酸塩鉱物や斜長石、輝石、すなわち、第一溶出相成分 と酸残渣成分



























































図3.5Rコ ン ドラ イ ト第 二 溶 出相 中 の 希 土 類 元 素 及 び トリ ウ ム 、 ウ ラ ン 存 在 度 パ ター ン
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表3.5 第二溶出相中の元素同士の相関係数lrl




























































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































4.1.Rコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドライ トの 全岩Ca一 リン酸 塩 鉱 物 の 比較
先 行研 究 にお いて(CurtisandSchmitt,1979;EbiharaandHonda,1983)、鉱 物 分離
とEDTAに よる溶 出実 験 を用 いて普 通 コン ドライ トの全岩Ca一リン酸塩鉱 物 中の希 土類 元
素 存在 度 が決 定 され た。 そ の先行 研 究 での結 果 と本研 究 で の結 果 を比 較 し、 図4.1に 示 し
た。Rコ ン ドライ トで は変成 度 毎 の平均存 在度 をプ ロ ッ トした。 この 図 よ り、Rコ ン ドライ
ト全岩Ca一 リン酸 塩鉱 物 中の希 土類 元 素存 在度 は普通 コ ン ドライ トの場 合 と同様 の範 囲 を
とってお り、同様 の負 のEu異 常 を もつ右 下が りのパ ター ンで あ るこ とが分 か る。 しか しな
が ら、次 に挙 げ る よ うな違 いが 見 られ る;(i)Rコン ドライ トのい くつ かの試 料 では普 通 コ
ン ドライ トよ りも特 に軽 希 土類元 素 で高 い希 土類元 素 存在度 を保 有 してい る、(ii)Rコン ド
ライ トで の負 のEu異 常 の程 度 は普 通 コン ドライ トよ り小 さい、(iii)Rコン ドライ ト全岩
Ca一リン酸塩 鉱物 中のEuを 除 く軽 希 土類 元素 か ら重希 土類 元素 の分別 は普通 コン ドライ ト
よ りも大 きい。Rコ ン ドライ トでの 中 ・重希 土類 元素 ともに、そ の存在 度 は普 通 コ ン ドライ
トと同様 、 も しくはそれ 以 下で あ る。 全岩Rコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドライ ト中の希 土類
元 素存 在度 は ほ とん ど等 しいが(Khanetal.,2015)、鉱 物観 察 に よ る とRコ ン ドライ ト中
のCa一リン酸塩 鉱 物 のモー ド比(約0.4wt.%;Bischoffetal,2011)は普 通 コ ン ドライ トの
モ ー ド比(約0.6wt.%;VanSchmus,1969)よりもや や低 い。 この こ とか ら、Rコ ン ドラ
イ ト中の軽 希 土類元 素 のCa一リン酸塩鉱 物 へ の分配 は普 通 コン ドライ トと類似 してい るが 、
中希 土類元 素 と重希 土類 元 素 の分 配 は異 な り、これ らの元 素 はCa一リン酸塩 鉱 物以外 の鉱 物
中 に も多 く分配 され て い る こ とが示唆 され る。また、 トリウム と ウラ ンの存在 度やTh/U比
に も違 い が 見 られ るが 、普 通 コン ドライ トのデ ー タが 限 られ てい るた め、詳 しくは言及 で
きな い。た だ、Th/U比の違 い はメ リライ トと リン灰 石 のモ ー ド比 の違 い によ る もの と考 え
られ 、全岩Rコ ン ドライ トと普通 コ ン ドライ トの トリウム、 ウランの存在 度 は ほ とん ど等
しい ことか ら、 これ らの元 素 の鉱 物相 問 の分布 は中 ・重希 土類 元素 と同様 にRコ ン ドライ

































図4.1Rコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドラ イ ト全 岩Ca一 リン酸 塩 鉱 物 中 の 希 土 類 元 素 及 び トリ ウ ム 、 ウ ラ ン 存 在 度 パ タ ー ン の 比 較
Alfianello(L6)とColby(L6)の値 はCurtisandSchmitt(1979)、Bruderheim(L6)とSt.S6verin(LL6)の値 はEbiharaandHonda(1983)より
引 用 。St.S6verinでの ト リ ウム 、 ウラ ン の 値 はCrozaz(1974)のSt.S6verin中の リ ン灰 石 とメ リ ライ トの トリ ウ ム 、 ウ ラ ン 存 在 度 とEbihara
andHonda(1983)のSt.S6verin中のCa一 リ ン酸 塩 鉱 物 の リン灰 石/メ リ ライ トの 比 よ り算 出 した 。
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4.1.1.Rコン ドライ ト中の希 土類 元 素 のCa一リン酸塩 鉱物 へ の分配 過 程
局 所分 析 に よっ て、普 通 コン ドライ トの メ リライ ト中の希 土類 元素 存在 度 は リン灰 石 中
の存在 度 よ りも非 常 に高 い こ とが分 か ってい る(Jonesetal.,2014;Wardetal,2016)。R
コ ン ドライ ト中のCa一リン酸塩鉱 物 で は塩 素 リン灰 石 が支 配 的で あ り、メ リライ トは ほ とん
どのRコ ン ドライ トでは検 出 され てい ない(Bischoffetal,2011)。した が って、Rコ ン ド
ライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱 物 中の希 土類 元 素 の存在度 が約600×CIと い うよ うな高 い存在
度 は、そ の試 料 中には メ リライ トが存 在 し、そ の寄 与 が大 きいた め にそ の よ うな高 い存 在
度 を保 有 した ことが示唆 され る。 そ して 、相対 存在 度 が約200-600とい うよ うな全岩Ca一
リン酸 塩鉱 物 中の変 動 は、Rコ ン ドライ ト母天 体上 で メ リライ トが 不均 一 に分 布 してお り、
メ リライ トを含 む試 料 は希 土類 元 素存 在度 が比較 的 高 く、 メ リライ トを含 まな い試料 は希
土類 元 素存 在度 が比 較 的低 くなって しま った こ とが原 因 と考 え られ る。
普 通 コン ドライ ト中の メ リライ トは しば しば希 土類 元 素 の存在 度 が300×CIを超 え る存
在 度 を保 有 す る こ とが報告 され て い る(EbiharaandHonda,1983;TeradaandSano,
2003;Wardetal.,2016)。しか しな が ら、普 通 コン ドライ トで は全岩Ca一リン酸塩 鉱物 中
の希 土類元 素存 在度 や メ リライ トの平 均希 土i類元素 存在 度 が約300×CIを 超 える とい う例
は これ ま で に報 告 され て い ない(e.g.,CurtisandSchmitt,1979;EbiharaandHonda,
1983;Wardetal,2016)。EbiharaandHonda(1983)では、 そ の阻石 中のCa一リン酸塩 鉱
物 の約90%が メ リライ トで構 成 され 、 メ リライ トの寄 与 が大 きい普 通 コ ン ドライ ト(St.
S6verin:LL6)の全岩Ca一リン酸塩鉱 物 中の希土 類元 素存 在度 を決 定 した が、それ で も普通
コ ン ドライ トでは全岩Ca一リン酸塩 鉱物 中の希 土類 元素 存在 度 が約300×CIを 超 える こ と
はな か った。 した が って、 メ リライ トの 寄与 だ けで はRコ ン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩 鉱
物 中の 高い希 土類 元 素存 在度 を説 明す るの は 困難 で あ る。 炭 素 質 コン ドライ ト(Allende:
CV3)の全岩Ca一リン酸塩 鉱物 中の希 土類 元素存 在度 も決 定 され てい るが、そ の存 在度 も最
大 で約100×CIほ どで あ った(EbiharaandHonda,1987)。これ らの こ とか ら、 コン ドラ
イ ト中で相 対存在 度 が300を 超 え る よ うな高 い希 土類 元素存 在度 を もつ全 岩Ca一リン酸塩
鉱 物 は これ まで に発 見 され て い ない と言 え る。 しか しな が ら、驚 くべ き こ とに、本研 究で
はRコ ン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩 鉱物 の希 土類 元 素存在 度 は300×CIを超 える こ とが発
見 され た。 ま た、全岩Rコ ン ドライ トと普 通 コン ドライ ト中の希 土類元 素存 在度 は ほ とん
ど等 しい が、鉱 物観 察 に よる とRコ ン ドライ ト中のCa一リン酸塩 鉱 物 のモー ド比 は普 通 コ
ン ドライ トで の場合 よ りもや や低 い。以 上 の観 測 事実 か ら、Rコ ン ドライ ト全岩Ca一リン酸
塩鉱 物 中の高 い希 土類元 素存 在度 の原 因 に対 して 、2つ の 可能性 が考 え られ る。通 常 、コン
ドライ トは分化 を して ない た め、コ ン ドライ ト中の希 土類 元素 は単 純 にCa一リン酸塩 鉱物 中
に分配 され た と考 え られ て い る。 その た め、Ca一リン酸塩 鉱 物 のモー ド比 に違 い が見 られ て
も、希 土類 元 素の分 配係 数 と全岩 の希 土類 元 素存在 度 が 同 じで あ り、単 純 にCa一リン酸塩 鉱
物 中に分配 され た と考 え る と、全 岩Ca一リン酸塩 鉱 物 中の希 土類 元素 存在 度 は等 しくな るは
ず で あ る。 しか しなが ら、Rコ ン ドライ トと普 通 コン ドライ トの全岩Ca一リン酸塩鉱 物 中の
希 土類 元素 存在 度 は異 なっ てい た。 この こ とか ら、原 因 の1つ と して、Rコ ン ドライ トで
の軽 希 土類 元素 の分 配係 数 が普通 コン ドライ トの場 合 と同 じとす る と、Rコン ドライ ト中の
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希土類元素は複数の段階を経てCa一リン酸塩鉱物 中に分配 された ことが示唆 され る。これに
よ り、全岩の希土類元素存在度が同じで も、他 の鉱物 中の希土類元素がCa一リン酸塩鉱物中
に再分配 され、Rコン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱物 が高い希土類元素存在度 を保有 した と
考 えられる。あるいは、2つめの原因 として、Rコ ン ドライ ト中の希土類元素が普通 コン ド
ライ トな どと同様 に単純に分配 された とす ると、Rコン ドライ トでの希土類元素の分配係数
が普通 コン ドライ トの場合 とは異なっていたことが示唆 され る。分配過程での温度 ・圧力
等の環境の違いにより、希土類元素のCa一リン酸塩鉱物への分配係数が高 くな り、普通 コン
ドライ トに比べて よりCa一リン酸塩鉱物へ分配 されやす くなった。そのため、普通 コン ドラ
イ トよりCa一リン酸塩鉱物のモー ド比が低い分、普通 コン ドライ トと比べてある種"余った"
分の希土類元素がCa一リン酸塩鉱物へ分配 されたことにより、Rコ ン ドライ ト全岩Ca一リン
酸塩鉱物の高い希土類元素存在度 を生んだ と考 えられ る。以上 より、これ ら2っ の可能性
の うちの どちらかにより、Rコン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱物が高い希土類元素存在度 を
保有 したのであろ う。もし、この原 因が前者だ とす ると、Rコ ン ドライ トのCa一リン酸塩鉱
物以外 の鉱物 中の希土類元素存在度 は普通 コン ドライ トに場合 に比べて低 くなっているは
ずである。
現 状 では まだ どち らが原 因 なのか結 論づ ける こ とはで きないが 、今後 、SIMSや
LA-ICP-MSなどを用いた局所分析 によって、Rコ ン ドライ ト構成鉱物中の希土類元素存在
度 を決定できれば、どちらが原因なのかを結論づ けられるだろ う。また、Rコ ン ドライ ト全
岩Ca一リン酸塩鉱物中の希土類元素の存在度が約600×CIとい うよ うな高い存在度である
原因が、本当にメ リライ トの寄与によるものなのか どうかも、Rコン ドライ トのメ リライ ト
と塩素 リン灰石 中の希土類元素存在度の決定によ り、明 らかにできる。
4.1.2.Rコン ドライ ト母 天 体上 で の変成 作用
通 常 、希 土類 元素 は3価 の陽 イオ ン として分 配 され るが、Euは 還 元的 環境 下 で2価 の
陽イ オ ンに な りや す い。 ま た、Eu2+は、鉱 物 問で は斜 長石 に分配 されや す い こ とが知 られ
てい るた め、基 本 的 に斜 長石 の希 土類 元 素存在 度パ ター ンに は正 のEu異 常 が見 られ 、Ca一
リン酸塩 鉱 物 を含 め他 の鉱 物 の 希 土類 元 素 存 在 度パ ター ンに は負 のEu異 常 が 見 られ る
(e.g.,CurtisandSchmitt,1979)。本研 究 に よ り、Rコ ン ドライ ト中の全岩Ca一リン酸塩
鉱 物 の希 土 類 元 素 存 在 度 パ タ ー ン は 上 述 の 事 柄 と 同様 に 、 ほ ぼ 一 様 に負 のEu異 常
(Eu/Eu*=0.346-0.907;平均, .540)を示 した が 、 そ の程 度 は普 通 コ ン ドライ トの場 合
(Eu/Eu*=0.127-0.195;平均,0.176)よりも小 さか っ た。 斜長 石 が正 のEu異 常を もっ て
い るた め、第 一溶 出相 中に溶 けだ した と考 え られ る斜 長石 の影 響 に よって 、Rコ ン ドライ ト
中の全岩Ca一リン酸塩鉱 物 の負 のEu異 常の程 度 が小 さくな った とも考 え られ るが、3.3.1.
に記述 した通 り、第 一溶 出相 中で得 られ たAlはEuと で さえ相 関 を示 さなか っ た。 した が
って 、Rコ ン ドライ ト中の全岩Ca一リン酸塩鉱 物 の この小 さな負 のEu異 常 は、元 々持 っ て
い るRコ ン ドライ トの特徴 で あ る と考 え られ る。 ま た 、普 通 コン ドライ トで は タイ プ6の
み のデ ー タ しか な いた め 、普 通 コ ン ドライ トとの違 い は比 較対 象 の違 い に よ る影 響 も考 え
られ るが 、Rコ ン ドライ トの タイ プ6の み のEu異 常 の程 度 の範 囲 は本研 究 で得 られ た全岩
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Ca一リン酸塩 鉱物 全 て の変成度 にお け るEu異 常 の程度 を網 羅 す るた め、 タイ プ6の み で比
較 しよ うとも、Rコ ン ドライ トのEu異 常 の程度 が普通 コン ドライ トの場 合 よ りも小 さい と
い う結 論 に変 わ りはな い。Green(1994)による と、元 素 の分配係 数 は主 に圧 力(P)と 温度
(T)、酸 素 フガ シテ ィー(fo2)、前駆 体 メル トの組 成 に依 存 して い る。 そ して 、Euが 酸素
フガ シテ ィー に よって その価 数 を変 えやす い とい う性 質上 、Euの 分 配係数 は酸 素 フガ シテ
ィ ー に 大 き く依 存 す る。 こ の こ とに よ り、Ca一リン酸 塩 鉱 物 が 二 次 的鉱 物 で あ る(e.g,
BrearleyandJones,1998)ことを考 慮す る と、 コン ドライ ト中のCa一リン酸塩鉱 物 中の
Eu異 常は コン ドライ ト母 天 体上 で の変成 中 の酸 化 還元 環境 を反 映 して い るのか も しれ な い。
全岩 の化学 的組 成 が似 てい るRコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドライ トは、前 駆体 メル トの組 成
が ほ とん ど同 じと考 え られ る。そ のた め、Rコ ン ドライ トと普 通 コン ドライ トのEuの 分配
係数 の違 いは 、ほ とん どが酸 素 フガ シテ ィー の違 い に よって のみ決 定 され る。したが って 、
Rコ ン ドライ ト中のCa一リン酸塩 鉱 物 のEu異 常 の程 度 が普 通 コ ン ドライ トでの場 合 と比べ
て小 さい とい う事実 は 、Rコ ン ドライ ト母天 体 上 での変成 中の酸 素 フガ シテ ィー は普通 コン
ドライ トよ りも高 く、母 天 体 上で の変 成過 程 は普 通 コ ン ドライ トよ りも酸 化 的環 境 下 で起
こ った こ とを示 唆す る。この こ とに よ り、Rコ ン ドライ ト中の い く らか のEuは2価 の陽イ
オ ンにな らず に3価 のま まCa一リン酸塩 鉱 物 中 に分 配 され たた め、Rコ ン ドライ ト中のCa一
リン酸 塩鉱 物 のEu異 常の程 度 は普 通 コ ン ドライ トに比べ て小 さ くな った と考 え られ る。
LAPO4840の全岩Ca一リン酸塩 鉱 物 中のEu異 常 の程 度(Eu/Eu"=O.346)は特 に小 さく、
酸残 渣 中のEu異 常の程 度(Eu/Eu'k=1.14)も非 常 に小 さい。2.1.で述 べ た通 り、 この試 料
は水質 変成 を受 けてい る可能 性 が あ るた め、他 のRコ ン ドライ トに比べ て局 所 的な水性 環
境 下 で よ り酸化 的 に変成 した こ とが示 唆 され る。この理 由 に よ り、この試料 中のEuは ほ と
ん どが3価 のま まCa一リン酸 塩鉱 物 中 に分 配 され たた め、全 岩Ca一リン酸塩 鉱 物 中に も酸残
渣 中に も非 常 に小 さなEu異 常 しか見 られ な か ったの だ ろ う。 また 、LAPO4840の他 に 、
水性 環 境 下で形 成 され たか も しれ ないMILO7440やMIL11207では 、全 岩Ca一リン酸塩 鉱
物 中のEu異 常 の程 度(そ れ ぞれEu/Eu'k=O.655,0.681)はRコン ドライ トの平均 よ りは小
さ か っ た が 、 酸 残 渣 中 のEu異 常 の 程 度(そ れ ぞ れEu/Eu'k=2.28,1.85)は平 均
(Eu/Eu"=1.66)よりも大 きか っ た。 したが っ て、 これ らの試 料 は水 質変 成 を受 けて い る
か も しれ ない が、Eu異 常 の程度 に影 響 を与 え るほ どで はな かっ た、あ るい は水性 環境 下 で
変成 、分配 したわ けで はな か った こ とが示 唆 され る。
各 コ ン ドライ トグル ー プで のEuの 鉱 物相 問 の分布 と全岩Ca一リン酸塩 鉱 物のEu異 常 の
程 度 を比 較す る こ とに よ り、絶 対値 で はな いが相 対 的 な コ ン ドライ ト母天 体 上 での 変成 過
程 の 際の酸 化還 元環 境 が明 らか に な るの で はない だ ろ うか。
4.2.Rコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドライ トの 酸 残 渣 の 比 較
前 述 の2.2.1.での実 験 に よ り、溶 出実 験 にHC1を 用 い よ うとも、HNO3を 用 い よ うと も
結 果 は変 わ らない た め 、本研 究 で得 られ たRコ ン ドライ トの酸 残渣 のデ ー タ と先行 研 究
(Shinotsuka,1997)にて普通 コン ドライ トにHC1を 用 いた溶 出実 験 を適 用 して得 られ た
酸残 渣 のデ ー タ を比 較す る こ とがで き る。全岩 の値(Khanθtal.,2015;Shinotsuka,1997)
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で規格 化 したRコ ン ドライ トの酸 残渣 中の希 土類 元素及 び トリウム、 ウラン存在 度パ ター
ン と普 通 コ ン ドライ トの酸残 渣 中の希 土類 元 素及 び トリウム 、 ウ ラン存在 度 パ ター ンを 図
4.2に示 した。Rコ ン ドライ ト、普 通 コン ドライ トともに変成 度 毎 の平均存 在 度 をプ ロ ッ ト
して い る。 理 由は後 述す るが、異 常 なパ ター ンを もつRコ ン ドライ トのY983720(R4)
は タイ プ4の 平均 か ら除 いて お り、個別 にプ ロ ッ トして い る。平衡 普 通 コ ン ドライ トでは、
そ の存 在度 パ ター ンは正 のEu異 常 を もっ右 上 が りの直 線 で、Euを 除 いて希 土類 元 素及び
トリウム 、ウランの存 在度 は変成 度 が上 が って い くにつれ て減 少す る。一 方 で、Rコ ン ドラ
イ トで の存在 度 パ ター ンは、非 平衡 の場合 で も全 て上 に凸 の右 上 が りのパ ター ンで 、正 の
Eu異 常 を もつ。 そ して 、Rコ ン ドライ トで の軽希 土類 元 素、 トリウム 、 ウラ ン存在 度 は変
成 度 が上 が って い く ととも に減 少 す るが 、 中 ・重 希 土類 元 素存 在度 は変成 度 に関わ らず ほ
とん ど一 定 で あ る。 どち らも軽 希 土類 元 素 か ら重 希 土類 元 素 にか け て右 上 が りのパ ター ン
だが 、Rコ ン ドライ トは上 に凸 の右 上 が りのパ ター ンで あ り、平衡 普 通 コ ン ドライ トは ほ と
ん ど直線 の右 上 が りのパ ター ンで あ る。 この違 い は、酸 残渣 中の 単斜輝 石 と斜 方 輝石 の混
合 比 の違 いに よ って説 明 され る。希 土類 元 素 の分配係 数(Green,1994)と実 際 の平衡 普通
コ ン ドライ トでの鉱 物 中の希 土類 元素 存在 度(CurtisandSchmitt,1979)に基 づ くと、 図
4.3に示 した通 り、単斜 輝 石 は比較 的高 く、上 に凸 な右 上 が りの希土類 元 素存在 度 パ ター ン
を もち、斜 方輝 石 は比 較的 低 く、下 に凸 な右 上 が りの存在 度 パ ター ン を もっ。ほ とん どのR
コ ン ドライ トでは 、単斜 輝石(約5.8wt.%;Kallmeynθtal.,1996)は斜 方輝 石(約4.3wt.%;
Kallmeynθtal.,1996)よりも豊 富 で ある一方 、普 通 コン ドライ ト中 の単斜輝 石(4-5wt.%;
VanSchmus,1969)は斜 方輝 石(H:23-27wt.%,L:21-25wt.%,LL:14-18wt.%;Van
Schmus,1969)よりも非 常 に少 ない。そ のた め、Rコ ン ドライ ト中の 単斜 輝 石/斜方輝石 の
比 は普 通 コ ン ドライ ト中 の比 よ りも非 常 に 高い。 また 、斜長 石 の希 土類 元素 存在 度パ ター
ンは正 のEu異 常 を示 すが 、他 の希 土類 元 素 では ほ とん ど同 じで比較 的低 い相 対存 在度 を も
ち、平 坦 な直線 で あ る(図4.3)。 したが って 、Rコ ン ドライ ト酸残 渣 中の希 土類 元素 存在
度 パ ター ンは単斜 輝 石 の寄 与 が大 きいた め に上 に 凸な右 上 が りの パ ター ン を示 し、普 通 コ
ン ドライ トでの 存在 度パ ター ンは斜 方 輝石 の寄 与 が大 きい た め に右 上 が りの直線 のパ ター
























図4.2Rコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドラ イ ト酸 残 渣 中 の 希 土 類 元 素 及 び トリ ウ ム 、 ウ ラ ン 存 在 度 パ タ ー ン の 比 較
普 通 コ ン ドライ トの値 はShinotsuka(1997)より引用 。
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4.2.1.Y983720の異常な希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度パ ターン
非平衡普通コン ドライ トの希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度パターンは平坦で軽
希土類元素か ら重希土類元素にかけてほとん ど分別 してお らず、Eu異常は見 られなかった。
また、全ての存在度が全岩 の存在度 よりも高かった(図4.2)。上述の通 り、Rコ ン ドライ
トでの存在度パ ター ンは、非平衡の場合で も全て上に凸の右上が りのパ ターンで、正のEu
異常をもつ。この非平衡Rコ ン ドライ トと普通 コン ドライ トの存在度パター ンの違いは、R
コン ドライ トが普通 コン ドライ トに比べてよ り変成 を受 けてい ることを示唆す る。 これは、
普通 コン ドライ トではほ とん ど変成を受けていないタイプ3.00が発見 されていることに反
して、タイプ3.6未満のRコ ン ドライ トが今 までに発見 されていない事実 と一致す る(e.g.,
Bischoffeta7.,2011;RubinandMa,2017)。しか しなが ら、Y983720の酸残渣はやや平
坦 な希土類元素及 び トリウム、ウラン存在度パター ンを示 し、それ らの存在度 は全岩 の値
よ りも高い。 これ らの特徴は、非平衡普通 コン ドライ トで見 られ る特徴 と類似 している。
この試料の酸残渣中のPは 検 出されなかったことか ら(表3.1)、他の酸残渣 と同様、Ca一
リン酸塩鉱物が溶 け残 り、それが溶 けた とい うことは考 えに くい。他 の試料 に比べて酸残
渣 中のMgやFe,Mnの 含有量が高いことか ら(表3.1)、この酸残渣は溶 け残った撒檀石
を含 んでい る可能性があるが、希土類元素存在度 の低い撒檀石 を含む ことで全体的に存在
度が希釈 され ることはあって も、希 土類元素存在度パター ン、特に軽希土類 に影響 を及ぼ
す ことはない。そのため、Y983720の酸残渣 中に見 られたパターンは元々のこの阻石の特
徴であ り、岩石学的観 点か らはタイプ4に 分類 されてい るが、化学的平衡の観点か らは、Y
983720は本研究で用いたRコ ン ドライ トの中で最 も変成 を受けていない阻石であると考え
られる。 このよ うな理由か ら、図4.2中に示 されたRコ ン ドライ ト酸残渣のタイプ4の 平
均か らY983720の結果は除外 し、別 にプロッ トした。
4.2.2.変成 度 と希 土類 元素 及び トリウム、 ウラン の再 分配 との 関係
Dodd(1967,1969)の報 告 に よ る と、初 期成 分 の1つ で あ るガ ラスは非 平衡 普通 コン ドラ
イ トの コン ドリュー ル 中に豊 富 で あ る。MurrellandBurnett(1983)1よ、非平衡 普 通 コ ン ド
ライ ト中にCa一リン酸 塩鉱 物粒 を発 見 し、それ は非 常 に微細 で あ る こ とを報告 した。そ して 、
Perronθtal(1992)もい くつ か の非平 衡普 通 コン ドライ ト中 に リン酸 塩鉱 物や ク ロム鉄 鉱 、
シ リカ、 シ リカ 包有 物 を発 見 した。 しか しなが ら、最 も変成 を受 け てい ない コ ン ドライ ト
の1つ とされ て い るSemarkona阻石(LL3.00)はそ の よ うな鉱物 粒 を含 ん でい な い。
Alexander(1994)はSIMSを用 いて 非平衡 普通 コ ン ドライ トの コン ドリュー ル 中の鉱 物 を
分 析 し、希 土類 元 素は コン ドリュール ガ ラス 中に 富ん でお り、単斜 輝 石 中に も多 く分布 し
てい る こ とを発 見 した。 また、MurrellandBurnett(1983)1まフ ィ ッシ ョン トラ ック法 を用
いて ガ ラス質 コ ン ドリュー ル メ ソス タ シス 中 に ウラ ンが富 ん でい る こ とを発 見 した。 した
が って、 非平 衡 普通 コ ン ドライ トで は、 希 土類 元素 及 び トリウム 、 ウラン は コ ン ドリュー
ル ガ ラス 中に大 部分 が濃 縮 してい る と考 え られ る。 この こ と と普 通 コン ドライ トの酸 残 渣
中の希 土類 元素 及び トリウム、 ウラン存在 度パ ター ンが タイ プ3か らタイプ5,6に か けて
連 続 的 に変化 して い る こ とや 、全岩 で の存在 度 は変 成度 に よ らず に ほ とん ど一 定で あ るこ
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との観測事実か ら、Shinotsuka(1997)は、初めにコン ドリュールガラスに濃縮 されていた
これ らの元素が、熱変成 中に閉鎖系でCa一リン酸塩鉱物に再分配 された と結論づけた。しか
しながら、EbiharaandHonda(1984)は、普通 コン ドライ トでは、ウランの鉱物相間の分
布は希土類元素の ように単純ではない と報告 している。そのため、アクチノイ ドはCa一リン
酸塩鉱物だけでな く、他の鉱物相 にも分配 された可能性 がある。各変成度 のRコ ン ドライ
ト、普通 コン ドライ ト酸残渣 中の平均La/Lu比とTh/U比を図4.4に示 してお り、 この図
よ り、普通 コン ドライ トの酸残渣 中のLa/Lu比は変成度が上がるにつれて減少 しているこ
とが分 かる。 これは重希土類元素 に比べて酸残渣への軽希土類元素の分配係数 は小 さいこ
とを示 している。同様に、普通 コン ドライ トの酸残渣中のTh/U比は上がるにつれて増加 し
てい るため、酸残渣への ウランの分配係数 は トリウムの分配係数 よりも小 さい と考 えられ
る。 しか しなが ら、La/Lu比は変成度 に沿って連続的に変化 してい るが、Th/U比はタイプ
6で大 きく変化 している。したがって、熱変成過程 中で希土類元素はアクチノイ ドよ りも容
易 に平衡に達 しやすい と考え られ、アクチノイ ドはタイプ6で もまだ非平衡状態であるの
かもしれない。実際に、図4.5に示す普通 コン ドライ ト酸残渣への希土類元素の分布は、
タイプ3か らタイプ5,6にかけて減少 してお り、特 にタイプ3か らタイプ4に かけての減
少は著 しく、 トリウム とウランの分布 はタイプ3か らタイプ5に かけて 目覚ま しい変化 は
見 られないが、タイプ5か らタイプ6に かけて顕著 な減少傾 向を示す。
一方、非平衡普通 コン ドライ トと同様 に、非平衡Rコ ン ドライ トの1つ であるCarlisle
Lakes限石(R3.8)のい くつかの コン ドリュール 中に鮮や かな褐色のガラスが発見 された
(BinnsandPooley,1979)。そ して、Rコ ン ドライ トでの酸残渣 中の軽希土類元素及び ト
リウム、 ウランの存在度 は変成度に沿 って減少 してい る。上述の普通 コン ドライ トでの分
配 シナ リオに基づ くと、全岩での希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度 が一定で あるこ
とか ら、Rコ ン ドライ ト酸残渣 中での存在度の変化 は、Rコ ン ドライ ト中の軽希土類元素及
び トリウム、 ウランが普通 コン ドライ トと同様 に、閉鎖系熱変成過程 中に非平衡Rコ ン ド
ライ トの コン ドリュールガラスか ら平衡Rコ ン ドライ トのCa一リン酸塩鉱物に移動 してい
ることを反映 しているのか もしれ ない。ただ し、 トリウムとウランはCa一リン酸塩鉱物だけ
でな く他の相にも分配 されてい るのだろ う。もし、この移動が起 こっているのだ とすると、
Rコ ン ドライ ト酸残渣中の重希土類元素存在度は軽希土類元素 に反 して変成度 に関わ らず
一定のため、Ca一リン酸塩鉱物 中のLa/Lu比は変成度に沿って高 くなってい るはずである。
そのCa一リン酸塩鉱物中のLa/Lu比の変化を計算す ると、タイフ03からタイプ6に かけて
La/Lu比が最大10%ほど増加す る可能性がある。 しか しなが ら、実際のCa一リン酸塩鉱物
中のLa/Lu比は変成度 とは関係 を示 さなかった(表3.1)。この原因は、普通 コン ドライ ト
では リン灰石 に比べてメ リライ ト中のLa/Lu比が非 常に小 さいことか ら(Jonesetal.,
2014;Wardetal,2016)、メ リライ ト/リン灰石 の比の違い と元素移動の混合 によって、本
来見 られるはずのCa一リン酸塩鉱物中のLa/Lu比の変化 が打ち消 されて しまったためと考
え られ る。また、Rコ ン ドライ ト酸残渣中の中 ・重希土類元素存在度が一定で、全岩 に比べ
て高い とい う観測事実は、酸残渣への中 ・重希土類元素の分配係数は軽希土類元素 よ りも
高 く、1に近いことを示唆す る。 これよ り、Rコ ン ドライ ト中の中 ・重希土類元素の分配係
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数は普通 コン ドライ トの場合 とは明 らかに異なると考え られ る。Rコン ドライ ト酸残渣 中の
トリウムとウランの存在度 にも軽希 土類元素 と同様 に変成度 との関係が見 られた。 しか し
なが ら、普通 コン ドライ トではTh/U比で も変成度 との関係が見 られたにも関わ らず、Rコ
ン ドライ トでのTh/U比は変成度 との関係 を示 さなかった(図4.4)。したがって、Rコ ン
ドライ ト中の トリウム とウランは、酸残渣への分配係数がほとん ど等 しい状態で、Ca一リン
酸塩鉱物 中や他の鉱物相 中に再分配 された ことが示唆 され る。普通コン ドライ トでは、タ
イプ6で もアクチノイ ドの移動はまだ非平衡状態 と考え られたが、Rコ ン ドライ トでは普
通 コン ドライ トの ようにTh/U比の変化が見 られ ないため、Rコン ドライ ト中のアクチ ノイ
ドがタイプ6で もまだ非平衡状態か どうかの判断はできない。後述 の4.4.にて示 されている
図4.7と図4.8では、Rコ ン ドライ トCa一リン酸塩鉱物 と酸残渣中の軽希土類元素及び ト
リウム、 ウランの分布 がタイプ3か らタイプ6に かけて変化 してお り、上述の ような元素
の再分配を示 している。
ま とめると、Rコ ン ドライ ト中の軽希土類元素は普通コン ドライ トと同様に閉鎖系の熱
変成 中にコン ドリュールガラスか らCa一リン酸塩鉱物 に移動 し、トリウムとウランは同様 な
酸残渣への分配係数でコン ドリュールガラスか らCa一リン酸塩鉱物 と他の相へ移動 した と
考 えられる。しか しながら、Rコ ン ドライ ト中の中 ・重希土類元素は熱変成 中にCa一リン酸
塩鉱物 に移動 しなかったことか ら、Rコ ン ドライ ト中の中 ・重希土類元素の分配係数や鉱物
相問への分布 は普通 コン ドライ トの場合 とは異 なるのであろう。Rコン ドライ トでの コン ド
リュールガラスか らCa一リン酸塩鉱物への元素移動(ト リウム とウランでは、コン ドリュー
ルガラスか らCa一リン酸塩鉱物 と他 の相)は 軽希土類元素〉〉中希土類元素 ≒重希土類元素


































図4.4Rコ ン ドライ トと普 通 コ ン ドライ ト酸残 渣 中のLa/Lu比(左)とTh/U比(右)


















図4.5普 通 コン ドライ ト酸 残渣 中の希 土類 元素及 び トリウム、 ウランの分布
Shinotsuka(1997)より引用 。
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4.3.第二溶 出相 での3成 分混合 モデル と4成 分混合 モデル
3.5.で述べたよ うに、第二溶出相は主に撒檀石か ら成 り、多 くの硫化物 を含んでいるが、
溶 け残 ったCa一リン酸塩鉱物や斜長石、輝石 も含んでお り、第二溶 出相 中の希土類元素は第
一溶出相成分 と酸残渣成分 の混合 によるもの と考え られ る。 この仮定よ り、第二溶 出相 中
の第一溶出相 と酸残渣、そ して第二溶 出相 中の多 くを占めてい る撒檀石での3成 分の混合
比 を計算できる。 この計算での撒檀石 は希 土類元素及 び トリウム、 ウランを全 く含有 しな
いと仮定 している。主要元素などを含む測定 した全元素を考慮 し、混合比を計算す ると、Y
980703では、第二溶 出相 中に第一溶出相成分が0.5%、酸残渣成分が0.9%、そ して撒概石
が98.6%ほど含 まれ ていることが分かる。 図4.6(a)にY980703の場合での計算によって
得 られた混合曲線(ピ ンクの破線)と 第二溶 出相中に得 られた存在度パターン(緑 の実線)
を示 した。図4.6(a)から分かる通 り、3成 分混合モデル により、第二溶出相 中の軽希土類
元素か ら中希土類元素までの存在度パ ターンは再現できたが、重希土類元素や トリウム、
ウランの存在度パター ンを再現す ることはできなかった。第二溶出相 中の軽希土類元素は
ほとんどがCa一リン酸塩鉱物によるものであ り、中希土類元素 もCa一リン酸塩鉱物 と酸残渣
成分の混合 によるもの と考 えられ るが、第二溶出素相 中に得 られた重希土類元素及び トリ
ウム、 ウランの存在度パ ター ンを再現 しよ うとす ると、非常に重希 土類元素 に富んだ成分
が含 まれていない と存在度パター ンを再現できない。 第二溶出相 中に得 られた存在度パ タ
ー ンを再現するためには、3成分 目に図4.6(a)中の青線で示 したよ うな成分が必要 となる。
この3成 分混合モデルでは、3成分 目である第二溶出相の大部分 を占めている撒檀石 中の希
土類元素存在度 を0と 仮定 しているが、実際には撒概石は少量の希土類元素を有 している。
参考までに普通 コン ドライ トの撤檀石中の希土類元素存在度パター ン(黒 の破線;Curtis
andSchmitt,1979)を図4.6(a)に示 しているが、撒檀石の希土類元素存在度は図4.6(a)
に示 した再現に必要な成分 よりも重希土類元素存在度が非常に低い。そのため、図4.6(b)
中の ピンクの破線 で示 した ように、撤檀石 中の希土類元素存在度 を0で な く、普通 コン ド
ライ ト中の撤概石 と同様の希土類元素存在度を有 していると仮定 しても、3成分の混合比は
多少変わるが、3成分混合モデルで第二溶出相 中の存在度パ ター ンを再現することはできな
い。 これまでに鉱物観察に より報告 されてい るRコ ン ドライ ト、普通コン ドライ ト構成鉱
物では、図4.6(a),(b)に示 した青線のよ うに重希土類元素 に富むよ うな鉱物の候補は存在
しない。Rコ ン ドライ ト、普通 コン ドライ ト構成鉱物以外で重希土類元素 に富んだ鉱物 とし
てはジル コン(ZrSio4)が挙げ られ、この鉱物 は微量に しか存在せず とも、非常に高い希
土類元素存在度 をもってい るため、 この鉱物が第二溶出相 中に含まれていれ ば、得 られた
存在度パ ター ンを説明できるかも しれ ない。 しか しなが ら、 この ジル コンは風化作用への
抵抗力が非常に強いことが知 られてお り、酸 に対す る抵抗力 も非常に強 く、本研究でのフ
ッ化水素酸を用いた酸分解法でもほ とん ど溶 けることはない。そのため、ジル コンが第二
溶 出相 に溶 けるだす ことは考えにくい。そ もそ も、ジル コンはマ グマに よる分別結晶作用
か ら形成 され るため、エコン ドライ トの よ うな分化 した阻石 中には存在す るが、分化 して
いないコン ドライ ト中には存在 しない と考 えられ る。
第二溶 出相 中の存在度パ ターンの形に注 目す ると、全体 としてはU字 型 ではあるが、軽
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希土類元素 より重希土類元素に富む試料がほ とん どであるため、下に凸で右上が りの存在
度パターンを持っ斜方輝石(図4.3)とパ ターンは近い。単斜輝石 と斜方輝石の酸に対する
溶解性や、Rコン ドライ ト中のそれ らの鉱物の粒径 などが明確でないことか ら、第二溶 出相
中にどちらが多 く溶 けだすかの判断はできず、3成分混合モデルでは酸残渣成分は酸残渣中
の単斜輝石/斜方輝石 の比 と同じ比で第二溶出相 中に溶 けた と仮定をおいている。同様に、
リン灰石 とメリライ トの酸に対す る溶解性や、Rコン ドライ ト中のそれ らの鉱物の粒径な ど
も明確でないため、第一溶 出相成分は第一溶出相中の リン灰石/メリライ トの比 と同 じ比で
第二溶 出相 中に溶 けた と仮定 した。 もし、単斜輝石 よ りも第二溶出相 中の存在度パ ターン
に近い存在度パ ターンをもつ斜方輝石 が溶けやす く、第二溶 出相 中の希土類元素存在度パ
ターンがCa一リン酸塩鉱物、撒概石、斜長石 、そ して斜方輝石 の混合によ りで きているとす
ると、図4.6(b)に示 した ような4成 分混合 曲線(赤 の破線)が 計算でき、第二溶出相 中の
存在度パターンを再現す ることができる。なお、この計算のCa一リン酸塩鉱物の希土類元素
存在度 にはRコ ン ドライ ト中のCa一リン酸塩鉱物の値を用い、撒概石 と斜長石、斜方輝石
には普通 コン ドライ ト中での値(CurtisandSchmitt,1979)を用いた。この4成 分混合モ
デルにより、第二溶 出相中の存在度パターンを再現す ることができたが、4成分の混合割合
に注 目する と、撒檀石が59.38%、斜方輝石 が40%、斜長石が0.6%、そ してCa一リン酸塩
鉱物が0.02%と最 も撒檀石が多いが、斜長石の方が溶けやすいにも関わ らず斜方輝石の方
が多 く溶 けだ してい ることにな る。 また、全岩 での斜方輝石 のモ ー ド比は約4.3wt.%
(Kallmeynθtal,1996)しかないが、この4成 分混合モデル によると少な くとも斜方輝石
のモー ド比が30wt.%ない と、第二溶 出相 中に40%もの斜方輝石 が溶 けることはない。 し
たがって、普通 コン ドライ ト構成鉱物 中の希土類元素存在度 に基づ くCa一リン酸塩鉱物 と撒
檀石、斜長石、斜方輝石の4成 分混合モデルでは、第二溶出相 中の希土類元素存在度パタ
ー ンを再現することはできたが、酸への溶解性やモー ド比に矛盾が生 じて しま う。
以上の事柄か ら、第二溶 出相 中に得 られた存在度パターンを説明す るために、次の3つ
の可能性が考え られ る;(i)Rコン ドライ トの撒概石 中の重希土類存在度は普通 コン ドライ
トの場合に比べて非常に高い、(ii)Rコン ドライ ト中には未発見の普通コン ドライ ト中には
見 られ ない重希土類元素 に富み、酸 に可溶な特異的な鉱物が存在す る、(iii)第二溶 出相 中
に含 まれるであろ うい くつかのRコ ン ドライ ト構成鉱物中の重希土類元素存在度が普通 コ







































































図4.6(a)Y980703(R6)での第二溶 出相 中の希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度(緑 の実線)と 、希土類元素 を保持 しない撤檀石を仮定 し
た3成 分混合モデル の希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度パ ターン(ピ ンクの破線)の 比較;(b)Y980703(R6)での第二溶 出相中の希土類元
素存在度パターン(緑 の実線)と 、撤檀石 中の希土類元素存在度 を考慮 した3成 分混合モデル(ピ ンクの破線)、普通 コン ドライ ト構成鉱物 中の希
土類元素存在度に基づ く4成 分混合モデル の希土類元素存在度パ ターン(赤 の破線)の 比較
各鉱物の希土類元素存在度 はCurtisandSchmitt(1979)より引用。図中の値は混合モデルでのその鉱物やその相の混合割合を示す。両図 とも、青
線 は3成 分混合モデル より計算 され る、第二溶 出相 中の存在度パ ターンの再現 に必要な成分 を示す。
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4.3.1.撒橿i石に注 目した3成 分モデル による解釈
単純に第一溶出相成分、酸残渣成分、撒檀石の3成 分混合 によって第二溶出相 中の存在
度パター ンを説明 しよ うとす ると、普通 コン ドライ トの撒檀石 中の重希土類元素存在度 よ
りもRコ ン ドライ トの撒檀石 が高い存在度 を有 している必要がある。普通 コン ドライ トの
撒概石に比べて10倍 ほど高い重希土類元素存在度が求め られ、そのLuの 存在度 はCIコ
ン ドライ トでの存在度 とほ とん ど等 しくなる。また、 トリウムの存在度 はCIコン ドライ ト
よ りも高い値 をとる。Green(1994)による分配係数に基づ くと、撒檀石が軽希土類元素よ
りも重希土類元素に富むことは十分にあ り得、実際 に普通 コン ドライ トでの撒概石 中の希
土類元素存在度パ ター ンは重希土類元素 に富んでい る(図4.3)。しか しなが ら、撤檀石 中
の トリウム、ウランの分配係数 は重希土類元素に比べて約1/1000以下であ り、軽希 土類元
素 と比べてもおよそ1/10以下であるため、全岩 での希土類元素及び トリウム、 ウランが分
別 していないことを考慮す ると、撒檀石 中の トリウム、ウランの存在度が どの希土類元素
存在度 よりも高くなることは考えにくい。また、1.2.2.で述べたRコ ン ドライ ト構成鉱物で
希土類元素を含む ような鉱物中では、酸化物 を除いて撤檀石の希土類元素及び トリウム、
ウランの分配係数は最 も低い。そのため、 これ らの鉱物 の中で撒檀石の希土類元素及び ト
リウム、 ウランの存在度 は最 も低 くなるべきである。以上 よ り、撒檀石 中の希土類元素及
び トリウム、 ウランの存在度 を図4.6(a)中の青線で示 したような重希土類元素及び トリウ
ム、 ウランに富むもの とす ると、Ca一リン酸塩鉱物はもちろん、斜長石、単斜輝石、斜方輝
石は全てその存在度 よ りも高い存在度 を有す ることとな り、全岩 中の約90%の鉱物が全て
CIコン ドライ トに近い、またはCIコン ドライ トよ りも高いLuや トリウム、ウランの存在
度 を有す ることになる。そ うす ると、重希 土類元素や トリウム、 ウランの存在度が全岩分
析で得 られた値 よ りも大幅に高 くなるため、Rコ ン ドライ ト中の撤檀石 が図4.6(a)中に青
線で示 した ような重希土類元素及び トリウム、 ウランに富む存在度 を有す るとは考 えられ
ない。また、 もし撤檀石1っ の相 が重希土類元素及び トリウム、 ウランを多 く含有 してい
ると、第一溶出相 と第二溶 出相 中でLuや トリウム、ウランが撒概石 に多く含まれ るMgや
Fe,Mnなどと相 関す るはずである。特に、第二溶出相はほとん どが撒檀石 か ら成っている
ため、上述 した元素は非常に強い相関を示すはずだが、表3.3と表3.5から分かる通 り、
第一溶出相ではLuや トリウム、 ウランはMgやFe,Mnと相 関 してお らず、第二溶 出相 中
でも強い相関はみ られない。 このことか らも、撒概石の1つ の相のみが多 くの重希土類元
素及び トリウム、 ウランを有す るとは考え られ ない。
4.3.2.Rコン ドライ ト中の特異的な鉱物の存在
第二溶 出相 は平均で全体の55±20%のPを含んでお り、非常に多くのPが 第二溶 出相 に
溶 けだ したことになるが、3.5.で述べた通 り、 これは一度 目の溶 出段階で溶 け残ったCa一リ
ン酸塩鉱物が溶 けだ したことが原因であると考え られ る。第一溶出相成分、酸残渣成分、
撤概石の3成 分混合モデル計算 により、第二溶 出相 に溶 け残 ったCa一リン酸塩鉱物成分 を計
算できるが、溶 け残 ったCa一リン酸塩鉱物分を第二溶出相か ら差 し引いても、平均38±20%
ほどのPは 第二溶 出相 に分布 していることとなる。EbiharaandHonda(1984)によると、
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普 通 コン ドライ トではCa一リン酸塩鉱 物 中にPが 全体 の80%以 上分布 してい る こ とか ら、
全 体 の20%未 満 のPがCa一 リン酸 塩鉱 物 以外 の鉱 物相 に分布 して い るこ と とな る。 しか し
なが ら、本研 究 で得 られ たRコ ン ドライ ト中のPの 分布 はそれ とは明 らか に異 な り、Rコ
ン ドライ トで は普通 コン ドライ トに比 べ てPはCa一 リン酸塩 鉱 物以 外 の鉱 物 相 に多 く分布
して い る。 これ は 、Rコ ン ドライ トと普通 コン ドライ ト全岩 のPの 含 有 量 は ほ とん ど等 し
いが 、Ca一リン酸塩 鉱 物 のモー ド比 はRコ ン ドライ トの場合 の方 が低 い こ と と一致 してい る。
Schraderetal,(2016)によ る と、Rコ ン ドライ ト中 の硫 化物 は平均0.01wt.%のPを含 ん
でお り、 その含 有量 の範 囲 は検 出限界(o.02wt.%)以下 か ら最 大 でo.73wt.%ある。 この
Rコ ン ドライ トの硫 化物 中のPの 最 大含 有量 は普 通 コ ン ドライ トや 炭素 質 コン ドライ トの
どの硫 化物 中のP含 有 量 よ りも約10倍 以 上高 い。MurrellandBurnett(1983)やZandaet
al,(1994)によ る と、Pは 初 め 、金属 鉄 中に濃縮 して いた と報告 してお り、Rコ ン ドライ ト
中で は、他 の コン ドライ トと同様 に次 式 に示す 金属 鉄 と星雲 ガ ス との反応
Fe(meta1)+FeSiO3(pyroxene)+0.502(gas)=Fe2SiO4(01ivine)
が起 こった と考 え られ てい る(RighterandNeff,2007)。この こ とか ら、金 属鉄 を ほ とん
ど含 まな いRコ ン ドライ ト中 のP全 て が リン酸塩 鉱 物 にな った訳 で はな く、 い く らか のP
は硫 化 物や 反応 に よ り生 成 した撒 檀石 中に分配 され た ので は ない のだ ろ うか。Rコ ン ドライ
トを含 め、コン ドライ トの撒 橿i石中のP含 有量 を決 定 した例 はほ とん どない が 、McCantaet
aL,(2016)はSemarkona限石(LL3.00)と9個 のHコ ン ドライ トの コ ン ドリュール 中の
撤概 石 に含 まれ るPの 量 を決 定 してお り、そ のP含 有 量 の範 囲 は検 出限界(0.01wt.%P205)
以 下 か ら最 大 で0.19wt.%ほどで あった。上 述 の理 由か ら、Rコ ン ドライ トの撒 檀石 中のP
含 有 量 は普通 コ ン ドライ トの場 合 よ りも高 い可 能性 が あ るが 、実 際 に分析 を してみ な い限
り明確 な こ とは分 か らない。 しか しな が ら、Rコ ン ドライ トの撒 檀 石 中 に も少 なか らずP
は含 有 して い る と考 え られ 、 おお ま か に硫 化 物 と同程 度 含 まれ て い る とす る と、硫化 物 と
撒概 石 の 両方 で全体 の6%ほ どのPを 有す る と計算 で き るが、第 二溶 出相 中に含 まれ てい る
Pの 含 有量 に比 べ る と、そ の含 有 量 は非常 に低 い。 した がっ て、第二溶 出相 に含 まれ てい る
硫化 物 と撤檀 石 中のPの 含 有量 やCa一リン酸 塩鉱 物 の溶 け残 りだ けで は第 二溶 出相 中のP
の分布 を説 明 で きない ため 、Rコ ン ドライ ト中 にはCa一リン酸塩鉱 物 以外 のPの 濃 縮相 が
存在 す る こ とが示唆 され る。RubinandMa(2017)によ る と、阻石 中 に含 まれ るPを 主成 分
とす る鉱 物 で はCa一リン酸塩 鉱 物 の他 に、 陽イ オ ンがFeやMg,Naな どの リン酸塩 鉱物 や
リン化 物 が存在 す る。陽イ オ ンがCa以 外 の リン酸塩 鉱物 はほ とん どが鉄 阻石 や石 鉄 阻石 中
で発 見 され てお り、 リン化 物 は鉄 阻石 中の他 にはエ ンス タ タイ トコン ドライ ト中で発 見 さ
れ て い るため 、還元 的環 境 下以外 で はCa一リン酸塩 鉱 物以 外 のPを 主成分 とす る鉱 物 は ほ
とん ど生成 す る こ とは ない と示唆 され る。 そ のた め、 酸化 的環境 下 で形成 され たRコ ン ド
ライ ト中には上 述 のPを 主成分 とす る鉱 物 は存在 し得 ない と考 え られ る。しか しなが ら、R
コ ン ドライ トと 同程 度 の 酸 化 的 環 境 下 で形 成 され た と され る炭 素 質 コ ン ドライ トの
Allende阻石(CV3)中 に は 微 量 で あ る がFe,Mg一 リ ン 酸 塩 鉱 物(バ ネ サ イ ト:
[Na,Ca]2[Mg,Fe]2[PO4]2)が発 見 され てい る(e.g.,Wlotzka,1976;ElGoresyetal,1977,
1978)。通 常、普通 コ ン ドライ ト中で は この よ うなCa一リン酸塩鉱 物 以外 の リン酸塩 鉱物 は
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発 見 され てお らず 、非 常 に激 しい衝撃 を受 け、部分 溶 融 した とされ てい るYanzhuang阻石
(H6)のよ うな特殊 な普通 コン ドライ ト中にのみFe-Mn-Naリン酸塩 鉱物 の発 見例 が報 告
され てい る(Xieetal.,2014)。した が って、炭 素 質 コ ン ドライ トと同程度 の酸化 的環境 下
で形成 され た とされ るRコ ン ドライ ト中に は、通 常 、普通 コン ドライ ト中には 見 られ な い
Ca一リン酸塩 鉱物 以 外 の リン酸塩鉱 物 、例 えばFe一リン酸塩鉱 物やMg一 リン酸塩 鉱 物 な どが
存在 す る こ とが示唆 され る。お そ らくこれ らの リン酸塩 鉱物 はCa一リン酸塩 鉱 物 よ りは酸 に
溶 けに くいが 、第 二溶 出相 に は溶 けでて くるはず で あ る。これ らCa一リン酸塩鉱 物 以外 の リ
ン酸塩鉱 物 中の希 土類元 素存 在度 の報 告 は ないが 、 も しこれ らの リン酸塩 鉱物 がRコ ン ド
ライ ト中に存在 し、そ こに重 希 土類元 素 が濃縮 す るの だ とす る と、 第二溶 出相 中のPの 分
布 や希 土類 元素 存在 度パ ター ンを説 明で き る。この仮 定 の も と、Rコ ン ドライ ト中に含 まれ
てい るで あ ろ うFe-,Mg一リン酸塩 鉱物 の含 有 量 を計 算す る と、平均 で0.23±12wt.%と求 ま
る。 なお 、Fe-,Mg一リン酸塩 鉱物 はバ ネ サイ トで 、撒 檀 石 と硫化 物 に はPを 全 く含 まな い
と仮 定 してい る。 これ よ り、Rコ ン ドライ ト中にFe-,Mg一リン酸塩鉱 物 が含 まれ て いた と
す る と、Ca一リン酸 塩鉱 物 のモ ー ド比 よ りは低 いが 、鉱物 観 察 に よって発 見す る ことは可能
で ある。 も し、撤檀 石 と硫 化物 が0.01wt.%のPを含 有す る と仮 定 して も、Fe-,Mg一リン酸
塩鉱 物 の含 有量 は平 均0.19±0.13wt.%と求 ま り、この含 有 量 で も鉱 物観 察 に よって発 見す
る こ とは で きるだ ろ う。 しか しなが ら、Fe-,Mg一リン酸塩 鉱物 の含 有 量計 算 は主 に撤 檀石 の
P含 有 量 に依存 してい るた め、Rコ ン ドライ ト中の撒 檀 石 がo.01wt.%以上 のPを 含 有 して
い る と、見積 も りよ りもFe-,Mg一リン酸塩 鉱物 の含 有 量 は少 ない のか も しれ な い。 その た
め、Rコ ン ドライ ト中に含 まれ てい た として も、この よ うな鉱 物 を発 見す るのは 困難 か も し
れ な い。
4.3.3.Rコン ドライ トでの4成 分混合モデル による解釈
上述までは、Ca一リン酸塩鉱物 と酸残渣成分以外の何か しらの鉱物1成 分のみで第二溶
出相 中の存在度パターンの説 明を試みてきたが、 ここでは第二溶 出相 中に含まれ る2成 分
やそれ以上の混合によって第二溶 出相 中の存在度パ ターンの説明を試み る。図4.6(b)に示
した ようなCa一リン酸塩鉱物、撤概石、斜長石、そ して斜方輝石の4成 分混合モデルでは、
第二溶 出相 中の存在度パ ター ンと類似す るよ うな混合曲線 を得 られたが、酸への溶解性や
モー ド比に矛盾が生 じて しまった。しか しなが ら、この4成 分混合モデル のCa一リン酸塩鉱
物成分以外は普通 コン ドライ ト構成鉱物中の希土類元素存在度に基づいてい るため、Rコン
ドライ ト構成鉱物中の希土類元素存在度がそれ らと同様であるとい う確証 はな く、Rコン ド
ライ トと普通 コン ドライ トで異なってい る場合、上記の4成 分混合モデルは破綻す る。R
コン ドライ トと普通 コン ドライ トの全岩の希土類元素存在度や鉱物組成が類似 しているこ
とか ら、基本的にはRコ ン ドライ ト構成鉱物の希土類元素存在度パ ター ンや存在度は普通
コン ドライ トの場合 と同 じであると考 えられ る。実際に、得 られたRコ ン ドライ トのCa一
リン酸塩鉱物 中の希土類元素存在度パ ターンは普通 コン ドライ トの場合 と類似 していた。
しか しなが ら、Ca一リン酸塩鉱物や酸残渣の結果か ら、Rコ ン ドライ ト中の中 ・重希土類元
素の鉱物相 問の分布、分配係数 は普通 コン ドライ トとは異なることが示唆 された。 このこ
54
とを考慮す ると、Rコン ドライ ト構成鉱物の希土類元素存在度パ ター ンは普通 コン ドライ ト
とは類似 しているが、Ca一リン酸塩鉱物以外の鉱物は普通 コン ドライ トに比べてよ り中 ・重
希土類元素に富み、より低いLa/Lu比やLa/Sm比を有 しているのではないだろ うか。実際、
CurtisandSchmitt(1979)による平衡普通コン ドライ トの斜方輝石 と単斜輝石の混合だけ
では、タイプ6のRコ ン ドライ ト酸残渣中のLa/Lu比や全てのRコ ン ドライ ト酸残渣 中の
La/Sm比を再現できない。 したがって、4成 分混合モデル によ り第二溶出相 中の存在度パ
ターンを再現す るため、希土類元素存在度パ ターン(Euを除 く)が 平坦なパ ター ンをもっ
斜長石 も含め、Rコン ドライ ト酸残渣 中のケイ酸塩相はいずれか、または全 てが普通コン ド
ライ トの場合 よりも中 ・重希土類元素に富んでいる必要がある。表3.5よ り、第二溶出相
中のLuはAlやEuと 相関 していないことか ら、Rコ ン ドライ ト斜長石 中の希土類元素存
在度パ ター ンが重希土類元素に富む ことはない と考 えられ る。上述の4成 分混合モデルの
よ うに、 もし第二溶出相 中の希土類元素存在度パ ター ンに近いパター ンをもっ斜方輝石 が
単斜輝石 よりも先に溶け、かつRコ ン ドライ ト中の斜方輝石 が普通 コン ドライ トよ りも重
希土類元素に富んでいる と、4成分混合割合中の斜方輝石の割合が少な く見積 もれ る。また、
斜方輝石だけでな く、撒概石 も普通 コン ドライ トに比べて重希土類元素に富んでい ると、
撒概石の混合割合を多 く、そ して斜方輝石の混合割合をよ り少な く見積 もることができる。
この ことによ り、普通 コン ドライ トに比べて重希土類元素 に富んでいる斜方輝石、撤檀石 、
Ca一リン酸塩鉱物 、斜長石の4成 分混合モデルを考えると、第二溶 出相 中の存在度パターン
を矛盾な く説明す ることが可能である。しか しなが ら、普通 コン ドライ トの ように、Rコ ン
ドライ ト構成鉱物中の希土類 元素存在度の報告例がないこ とか ら、 これは憶測の域 を出な
い。4.1.1.でもその必要性 を述べたが、局所分析によるRコ ン ドライ ト構成鉱物中の希土類
元素存在度 を決定す ることで第二溶 出相 中の存在度パター ンの原因も分かるか もしれ ない。
4.4.Rコン ドライ ト中の希土類 元素及び トリウム、 ウランの鉱 物相 間の分布
第二溶 出相 中にはCa一リン酸塩鉱物の溶 け残 りや酸残渣成分が含まれてい ることか ら、
表3.2に示 した各相 の元素の回収率では、元素の鉱物相間の分布 を直接議論す ることはで
きない。そこで、4.3.での単純な3成 分混合モデルを用いて、第二溶出相 中に含 まれている
Ca一リン酸塩鉱物 の成分や酸残渣成分 を計算 し、その分を各相へ加 えることにより、本来の
Ca一リン酸塩鉱物や酸残渣への元素の分布 を求めることができる。Y983720は4.2.1.で述べ
た通 り、本研究で用いたRコ ン ドライ ト中では最 も変成 を受 けていない と示唆 されること
か ら、希土類元素及び トリウム、 ウランの再分配 が最 も進行 していない ものと考 えられ る
ため、後述の図4.7と図4.8中には個別にプ ロッ トした。なお、この試料 は2.2.2.で述べ
た操作 ミスにより、各相 の元素の正 しい回収率が求め られなかった。また、表3.1に示 し
た各相 よ り計算 した全岩 の値 と全岩分析の値 を比べ ると、他 の試料 ではほ とん どの希 土類
元素及び トリウム、ウランが全岩分析 の値 よ りも10%ほ ど下回っていたにも関わらず、 こ
の試料では全岩分析の値 よ りも10%ほど上回っていた。そのため、Y983720のCa一リン酸
塩鉱物や酸残渣への元素の分布計算には適 当に20%ほどの誤差があると仮定 している。
変成度毎のRコ ン ドライ トCa一リン酸塩鉱物、酸残渣、そ して第二溶出相中の希土類元
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素及び トリウム、 ウランの分布 をそれぞれ 図4.7、図4.8、図4.9に示 した。図4.7に示
されたCa一リン酸塩鉱物中の分布 では、タイプ3と タイプ6の 軽希土類元素 と トリウム、ウ
ランに有意な差が見 られ、特 に軽希土類元素 とウランの分布 の程度はタイプ3か らタイプ6
にかけて大 きく増加 している。図4.8に示 され た酸残渣中の分布では、Ca一リン酸塩鉱物中
の分布 と同様 にタイプ3と タイプ6の 軽希土類元素 と トリウム、 ウランに有意な差が見 ら
れ るが、その傾 向はCa一リン酸塩鉱物の場合 と逆で、軽希 土類元素の分布の程度はタイプ3
か らタイプ6に かけて大き く減少 している。 また、 タイプ3か らタイプ6に かけて、ウラ
ンよりも トリウムの分布の程度が大 きく減少 してい る。図4.9に示 された第二溶出相 中の
希土類元素 と トリウムの分布 では、変成度に関係 した有意な差 は見 られなかったが、タイ
プ3か らタイプ6に かけて、ウランの分布 の程度は減少 してい る。これ らの事実か ら、4.2.2.
にて述べたよ うに、Rコン ドライ ト中の軽希土類元素は閉鎖系で熱変成中にコン ドリュール
ガラスか らCa一リン酸塩鉱物に再分配 されたことが示唆 され る。 トリウム、ウランは軽希 土
類元素 と類似 して、変成度が上がるに したがって、酸残渣か らCa一リン酸塩鉱物へ移動 して
いるが、軽希土類元素 と異な り、 トリウムは第二溶出相中に最 も多 く分布 している。また、
第二溶 出相 中のウランの分布 は変成度が上がるにっれて、減少 していることか ら、第二溶
出相に含まれている成分か らCa一リン酸塩鉱物への再分配 も起 こってい ることが考 えられ
る。 そのため、Rコ ン ドライ ト中の トリウム、ウランは軽希土類元素のように単純でな く、
閉鎖系で熱変成 中にコン ドリュールガラスか らCa一リン酸塩鉱物への再分配が起 こりつつ、
コン ドリュールガラスか ら他 の相への再分配や他の相か らCa一リン酸塩鉱物への再分配が
起 こった と示唆 され る。
全ての変成度でのRコ ン ドライ トCa一リン酸塩鉱物、酸残渣、そ して第二溶 出相 中の希




分布 していることが分かる。Rコ ン ドライ ト中のEuは 主に酸残渣 中に分布 しているが、
Ca一リン酸塩鉱物 中に も少なか らず分布 している(それぞれ約60%,30%)。また、 トリウム
は主に第二溶出相中に分布 してお り(約70%)、ウランはCa一リン酸塩鉱物 と第二溶 出相 中
に分布 している(そ れぞれ約50%,40%)。したがって、Rコ ン ドライ ト中の軽 ・中希土類
元素の鉱物相間の分布 は比較的単純だが、重希土類元素 と4.4.2.に後述の トリウム、ウラン
の鉱物相間の分布 は軽 ・中希土類元素 に比べて複雑であると考 えられる。
化学平衡の観 点か ら最 も変成 を受 けていない と考 えられるY983720での分布は、図4.7
と図4.8から他 のRコ ン ドライ トとは異なることが確認 され る。Ca一リン酸塩鉱物 中の軽希
土類元素や ウランの分布はタイプ3を 含め どの変成度 よりも少な く、酸残渣 中のそれ らの
分布 はCa一リン酸塩鉱物 と逆で、いずれの変成度 よ りも多い。 このことから、Y983720は
軽希土類元素 とウランのコン ドリュールガ ラスか らCa一リン酸塩鉱物への再分配 の程度が
最 も小 さいと考 えられ、変成度が上がるにつれて再分配が起 きてい る証拠 になるとともに、




































































図4.10Rコ ン ドライ ト中の希 土類 元素 及 び トリウム、 ウラ ンの分 布
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4.4.1.Rコン ドライ トと普通コン ドライ ト中の希土類元素の分布 との比較
Rコ ン ドライ トと普通コン ドライ ト中の希土類元素及び トリウム、 ウランは、閉鎖系で
の熱変成過程 中の再分配が考え られ ることか ら、平衡 コン ドライ トとされてい るタイプ4
や タイプ5で さえ、希土類元素及び トリウム、 ウランの化学平衡 は平衡状態まで達 してい
ないのか もしれない。 この ことか らタイプ4や タイプ5を 含 めた平衡Rコ ン ドライ トと平
衡普通 コン ドライ ト中の平均的な希 土類元素及び トリウム、 ウランの鉱物相問の分布 を比
較 しても、その平均 に用い られた コン ドライ トの各変成度の割合によってその平均値が左
右 され て しま うため、そのよ うな単純 な比較は意味がない よ うに思われ る。そのため、最
も平衡であ り、平衡分配 を反映 していると考え られ るタイプ6で のRコ ン ドライ トと普通
コン ドライ ト中の希土類元素及び トリウム、 ウランの分布 を比較 し、各相へ の平均元素分
布 を図4.11に示 した。なお、図4.11に示 したRコ ン ドライ トと普通 コン ドライ トのCa一
リン酸塩鉱物相の全体に対す る重量比 は鉱物観察によるモー ド比を用いた(Bischoffetal.,
2011;VanSchmus,1969)。また、普通 コン ドライ トでは、全岩 での含有量か らCa一リン酸
塩鉱物 と酸残渣分を差 し引いた値 を第二溶出相での値 とし、普通 コン ドライ トの第二溶 出
相の重量比はCa一リン酸塩鉱物 と酸残渣の重量比か ら予期 され る値 を示 してい る。この図 よ
り、全体の約80%の軽希土類元素はRコ ン ドライ ト、普通 コン ドライ トともにCa一リン酸
塩鉱物 中に分布 している。しか しながら、普通 コン ドライ トではEuを 除 く中 ・重希土類元
素 も全体の50%以上はCa一リン酸塩鉱物中に分布 しているにも関わ らず、Rコ ン ドライ ト
での分布 は最大で も50%ほどである。Rコ ン ドライ トの酸残渣の重量比は普通 コン ドライ
トと比べて約半分 しかないが、重希土類元素の分布の程度は同程度以上であ り、中希 土類
元素の分布の程度はRコ ン ドライ トコン ドライ トの方が大 きい。また、普通 コン ドライ ト
の希土類元素存在度はほ とん どがCa一リン酸塩鉱物か酸残渣に分布 してい るのに反 し、Rコ
ン ドライ ト中の重希土類元素は第二溶 出相 に多 く分布 している。したがって、Rコン ドライ
ト中の軽希土類元素は、普通 コン ドライ トと同様 にCa一リン酸塩鉱物 に分布 しているが、
中 ・重希土類元素の分布 は普通コン ドライ トとは全 く異なるもの と考え られ る。そ して、
この分布 の違いは、構成鉱物 問の中 ・重希土類元素の分配係数がRコ ン ドライ トと普通 コ



















図4.11Rコ ン ドライ ト(左)と 普通 コン ドライ ト(右)中 の希 土類 元 素及 び トリウム、 ウランの分布 の比較
普 通 コン ドライ トCa一リン酸塩 鉱物 中の元 素分布 はCurtis(1974),ShimaandHonda(1967),EbiharaandHonda(1983,1984)より引用。 普 通
コン ドライ ト酸 残渣 中の元 素分布 はShinotsuka(1997)より引用。 普 通 コ ン ドライ ト第 二溶 出相 中の元 素分布 と重 量比 は普 通 コン ドライ トでの
2相 の値 よ り算 出。Rコ ン ドライ トと普通 コン ドライ トのCa一リン酸塩鉱 物 の重 量比 はBischoffetal.(2011),VanSchmus(1969)より引用。
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4.4.2.Rコン ドライ ト中の トリウムとウランの分布
図4.11より、 トリウム、 ウランの分布 もRコ ン ドライ トと普通 コン ドライ トで違いが
見 られ、Rコ ン ドライ ト中のウランはCa一リン酸塩鉱物に最 も多 く分布 してい るが、普通コ
ン ドライ ト中では各相に同程度分布 している。また、普通 コン ドライ トの場合に比べて、R
コン ドライ ト中の トリウムのCa一リン酸塩鉱物への分布の程度 は明 らかに小 さい。Rコン ド
ライ ト酸残渣への トリウム、ウランの分布 の程度は、普通 コン ドライ トよりも約2倍 小 さ
い。この普通 コン ドライ ト酸残渣に比べて"余 った"Rコ ン ドライ ト中の トリウム、ウラン
は他の相に分配 され るべ きであ り、3.3.2.で述べたよ うに、Ca一リン酸塩鉱物 では、メ リラ
イ トに比べて塩素 リン灰石は非常に多 くのウランを含有 し、Rコン ドライ ト中のCa一リン酸
塩鉱物 は塩素 リン灰石が支配的であ る。 したがって、高い ウランの存在度 を有す る塩素 リ
ン灰石がCa一リン酸塩鉱物 のほ とん どを占めるRコ ン ドライ トは、"余った"ウ ランがCa一
リン酸塩鉱物に分配 されたため、普通コン ドライ トに比べてCa一リン酸塩鉱物 中のウランの
分布 の程度が大 きくなった と考え られ る。酸残渣への分布は少な く、Ca一リン酸塩鉱物への
分布 が多い とい う点 に関 して、Rコン ドライ ト中のウランは軽希土類元素 と類似 した挙動を
示 したが、第二溶 出相にも多 く回収 され ることか ら、 ウランの鉱物相問の分布 は軽希 土類
元素 よりも複雑であることが示唆 され る。JonesandBurnett(1979)の報告によると、普通
コン ドライ ト構成鉱物中で ウランに富む相 はCa一リン酸塩鉱物だが、全体の半分以上のウラ
ンは鉱物粒界 にあるため、第二溶出相 中に得 られ たウランは、その鉱物粒界 に存在す るウ
ランが溶け出 した ものかもしれない。Rコ ン ドライ ト中の トリウムもウランと同様 に、普通
コン ドライ トと比べて酸残渣中の分布 の程度 は小 さかったが、 ウランや軽希土類元素 と同
様の挙動を示 さず、その多 くは第二溶 出相中で回収 された。表3.5よ り、第二溶出相 中に
得 られ た トリウムはほとんどの元素 と相関を示 さず、化学的挙動が近い と考 えられている
ウランとでさえ相関を示 さない。最 も強 く相関 してい るのがFeで あることから、 トリウム
は硫化物や撒檀石中に濃縮 してい ると考 えられ るが、第二溶出相 中に得 られ た量の トリウ
ムがそれ らの鉱物に濃縮 しているとす ると、分配係数 の観点か らはあ り得ない ほどの高い
存在度 を有することとなるため、その可能性はほとん どない。したがって、上述 と同様 に、
Rコ ン ドライ ト中の多 くの トリウムは鉱物粒界に存在す る、または様々なRコ ン ドライ ト
構成鉱物中に分布 していることが示唆 され る。
4.4.3.角礫 化Rコ ン ドライ ト
角礫 化 され たRコ ン ドライ トにつ いて は これ ま で述べ て きて い ないが 、図4.7、図4.8、
図4.9よ り、角礫 化Rコ ン ドライ ト中 の希 土類 元 素及 び トリウム 、 ウラ ンの分布 は タイ フ0
3のRコ ン ドライ トと非 常 に類 似 してい る。 また 、図4.4に 示 した変成度 に よって変 動す
る酸残 渣 中のLa/Lu比での 、角 礫化Rコ ン ドライ トの比 はタイ フ03での比 と類似 してお り、
それ ぞれ の相 の希 土類元 素及 び トリウム、 ウ ランの存在 度や 存在 度 パ ター ンは タイ プ3や
タイ プ4で の場合 と類 似 してい る。 鉱 物観 察 に よ り、 これ らのRコ ン ドライ トのマ トリッ
クス は タイ フ03であ り、そ こに平衡 化 され た タイ フ05やタイ フ06のRコ ン ドライ ト断片 を
含 ん でい る と結 論づ け られ てい る(Kallmeynθtal,1996;Torranoθtal.,2015;Lunningθt
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al,2017)。したがって、本研究で用いた角礫化Rコ ン ドライ トは大部分 がタイプ3で 構成
されているため、本研究での角礫化Rコ ン ドライ トの結果はタイプ3のRコ ン ドライ トの
結果 と類似 したと考 えられる。そ して、タイプ5や タイプ6断 片を含み、それが寄与 した
ため、これ ら角礫化Rコ ン ドライ トの結果はタイプ4と も類似 していると示唆 され る。
Kallmeynetal(1996)は、角礫化Rコ ン ドライ トの中には50vol.%ほどのタイプ5や タイ
プ6断 片を有 しているものがある と報告 していることか ら、それ らを分析す るとタイプ3
とタイプ6の 中間の ような結果 を示すのではないのだろ うか。
5.結 論
本研究ではタイプ3-6、角礫化 と様々な変成度 を有 した15個のRコ ン ドライ トに段階溶
出実験 を適用 し、希土類元素及び トリウム、ウランの鉱物相 問の分布 を明 らかに した。得
られた第一溶出相から、Rコン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱物 中の希土類元素及び トリウム、
ウラン存在度が求められ、そのCIコ ン ドライ トで規格化 した存在度 は約200-600と変成度
に関係がなく、い くつかの試料では普通 コン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱物 中の希土類元素
存在度 より高い存在度を有 していた。 このRコ ン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱物 中の高い
希土類元素存在度 より、Rコン ドライ ト中の希土類元素の分配係数が普通 コン ドライ トと同
様の場合、Rコン ドライ ト中の希土類元素は複数の段階を経てCa一リン酸塩鉱物中に分配 さ
れた、あるいはRコ ン ドライ ト中の希土類元素分配過程 が普通 コン ドライ トと同様に単純
に起 こった場合、Rコン ドライ ト中の希土類元素の分配係数は普通コン ドライ トとは異なる
ことが示唆 され る。また、Rコン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩鉱物 中の負のEu異 常の程度は、
普通 コン ドライ トの場合 と比べて小 さく、Rコ ン ドライ ト中のEuは 、普通 コン ドライ トよ
りもCa一リン酸塩鉱物 に多 く分布 していた。これ らの観測事実は、前駆体メル トの組成がほ
とん ど同 じと考 えられるRコ ン ドライ トと普通 コン ドライ トのEuの 分配係数 の違 いはほ
とん どが酸素フガシテ ィーの違いによってのみ決定 されるため、Rコン ドライ ト母天体上で
の変成過程は普通 コン ドライ トよりも酸化的環境下で起こった ことを示唆す る。Rコン ドラ
イ ト酸残渣では、軽希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度は変成度が上がるにつれてそ
れ らの存在度 は減少 していた。普通 コン ドライ トにおける希 土類元素及び トリウム、 ウラ
ン再分配のシナ リオに基づ くと、Rコン ドライ ト酸残渣中の この関係 は、Rコ ン ドライ ト中
の軽希土類元素及び トリウム、ウランは初めコン ドリュール ガラスに濃縮 されてお り、閉
鎖系熱変成過程中にそれ らの元素はCa一リン酸塩鉱物や他 の鉱物相 中に再分配 された こと
を示唆する。しか しなが ら、普通 コン ドライ トに反 して、Rコ ン ドライ ト酸残渣中の中 ・重
希土類元素存在度は変成度 によらず一定であ り、軽希土類元素や トリウム、ウランの よう
な再分配は考えにくい。この ことから、Rコ ン ドライ トの中 ・重希 土類元素の酸残渣への分
配係数は、普通 コン ドライ トに比べて大きいことが示唆 され る。Rコ ン ドライ トの第二溶 出
相 中には普通 コン ドライ トか ら予期 されるよ りも多 くのPや 重希土類元素、 トリウム、 ウ
ランが回収 された。普通コン ドライ ト中には確認 されていない酸 に溶 け、重希土類元素に
富む ような鉱物がなければ、この第二溶出相 中の高い回収率を説明できない。したがって、
Rコ ン ドライ ト中には普通 コン ドライ トには確認 されていない酸に可溶 で、重希土類元素に
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富む鉱物が存在す ることが示唆 され る。その鉱物の候補 として、Ca一リン酸塩鉱物以外の リ
ン酸塩鉱物(Fe一リン酸塩鉱物やMg一リン酸塩鉱物)が 考え られ る。 あるいは、Rコ ン ドラ
イ ト第二溶出相 中の高い重希土類元素存在度は、分配係数 の違いによ り、Rコ ン ドライ ト中
の撒檀石や斜方輝石の重希土類元素存在度 が普通 コン ドライ ト中のそれ らの鉱物の存在度
よ りも高いことが原因かもしれない。また、Rコ ン ドライ ト第二溶出相 中の トリウム、ウラ
ンの高い存在度は、これ らの元素が鉱物粒界 中に存在す ることを示唆 してお り、特 に トリ
ウムは様々な鉱物中に分布 している可能性 も考 えられ る。Rコン ドライ ト全岩Ca一リン酸塩
鉱物の希土類元素の高い存在度や第二溶出相 中の多い重希土類元素の分布へ の解釈 は、現
状ではどち らの可能性が高いかな どは決定できないが、局所分析でRコ ン ドライ ト構成鉱
物 中の希土類元素及び トリウム、 ウラン存在度を決定す ることによ り、 どち らかの可能性
が高いか、または どちらかの可能性を破棄できるのであろ う。
ま とめると、Rコ ン ドライ ト中の希土類元素 とウランはCa一リン酸塩鉱物 中に濃縮 して
いた。そのRコ ン ドライ トCa一リン酸塩鉱物 中への希 土類元素の分配は複数 の段階を経た、
あるいは普通 コン ドライ トとは異な る分配係数で分配 された。その後、閉鎖系熱変成過程
中にコン ドリュールガラスか らCa一リン酸塩鉱物 中に軽希土類元素は再分配 されたが、全岩
での分配係数の違いにより、 中 ・重希土類元素はほとん ど再分配 されずに、酸残渣 中や第
二溶 出相中の鉱物に濃縮 した。もしか した ら、Rコ ン ドライ ト中には普通 コン ドライ トでは
見 られ ない ような特異的な鉱物が存在す ることが原因かも しれない。 トリウムや ウランも
熱変成時にコン ドリュールガラスか ら再分配 され、ウランの多 くはCa一リン酸塩鉱物中に分
配 されたが、 トリウムは ウランと分別 を起 し、Ca一リン酸塩鉱物を含め様々な鉱物に分配 さ
れた、あるいは鉱物粒 界中に取 り込まれた。そ して、 これ らの母天体上での変成作用は普
通 コン ドライ トよ りも酸化的環境下で起 こったのであろ う。結果的に、Rコン ドライ ト中の
軽希土類元素は普通 コン ドライ トと同様にCa一リン酸塩鉱物中に多 く分布 したが、中 ・重希
土類元素は普通 コン ドライ トとは全 く異な り、Ca一リン酸塩鉱物 中以外にも酸残渣 中や第二
溶出相 中に広 く分布 した。また、Rコ ン ドライ ト中の トリウムや ウランの挙動 も普通 コン ド
ライ トと異なってお り、特に トリウムの分布は特徴的であった と結論づ けられ る。
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